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i"Die Lust zum Wissen wird bei dem Menschen zuerst dadurch angeregt, dass
er bedeutender Ph anomene gewahr wird, die seine Aufmerksamkeit an sich zie-
hen. Damit nun diese dauernd bleibe, so muss sich eine innige Teilnahme nden,
die uns nach und nach mit den Gegenst anden bekannter macht. Alsdann be-
merken wir erst eine groe Mannigfaltigkeit, die uns als Menge entgegendringt.
Wir sind gen otigt zu sondern, zu unterscheiden und wieder zusammenzustellen,
wodurch zuletzt eine Ordnung entsteht, die sich mit mehr oder weniger Zufrie-
denheit  ubersehen l asst.\
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iv Ubersicht
Diese Arbeit ist wie folgt gegliedert:
Kapitel 1 gibt ein kurzen Einblick in die Historie der Physik und soll gleich-
zeitig zeigen, wie wichtig es in der Wissenschaft ist, Fragen zu stellen. Weiter
wird hier kurz auf die Wahl zu dieser Diplomarbeit eingegangen.
Kapitel 2 beschreibt die Grundlagen zu dem Bereich "Wechselwirkung von
Materie mit starken Laserfeldern \. Speziell wird auf die nichtsequentielle Dop-
pelionisation eingegangen mit einem  Uberblick  uber die verschiedenen quanti-
tativen Modellen.
Kapitel 3 gibt einen allgemeinen  Uberblick von einem COLTRIMS-Aufbau
und die Pulserzeugung in einem Ti:Sa-Lasersystem.
Kapitel 4 zeigt die speziellen Anordnungen von Jet, Spektrometer und De-
tektoren unserer Apparatur, sowie des in Ottawa stehenden Lasersystems.
In Kapitel 5 wird anhand einer Messreihe das Koordinatensystem und die
Eichung der experimentellen Daten vorgestellt.
Kapitel 6 zeigt die Ergebnisse zur Doppelionisation von Argon bei verschie-
denen Intensit aten und Laserpolarisationen und vergleicht sie mit vorherigen
Daten aus unserer Gruppe.
In Kapitel 7 wird die Arbeit zusammengefasst und in einem Ausblick wird
sich mit der "Art\ und dem "Erfolg\ der verwendeten Messtechnik auseinan-
dergesetzt und m ogliche Erweiterungen bzw. neue Methoden vorgestellt.
vKapitel 1
Einleitung
1.1 "On a Piece of Chalk\
Die Neugier ist eine der beim Menschen am st arksten ausgepr agten Eigen-
schaft. Sie ist eine wesentliche Antriebskraft f ur wissenschaftliche Forschung,
dem Wunsch nach geistiger Bereicherung durch Begreifen unserer Welt und
dem ganz pragmatischen Verlangen, physikalische Eekte f ur die Verbesserung
unserer Lebensqualit at zu nutzen. In Laufe der Geschichte gelang es Forschern,
viele grundlegende physikalische Mechanismen zu entschl usseln. Doch bereits
Molek ule f uhren zu hochgradig komplexen Vielteilchensystemen, die sich nur
durch N aherungen handhaben lassen. Die Kenntnis der grundlegenden physika-
lischen Gesetzm aigkeiten allein gen ugt nicht mehr, da die schiere Anzahl der
m oglichen Wechselwirkungen ab einer bestimmten Teilchenzahl prinzipiell nicht
mehr  uberblickt werden kann:
Das Ganze ist mehr als die Summe der Teile!
Auch die Wissenschaft besteht nicht aus vielen kleinen, voneinander unabh angi-
gen Gebieten. Umso wichtiger ist es, interdisziplin ar zusammenzuarbeiten. Nur
dadurch lernt man, Probleme von mehreren Sichtweisen aus zu betrachten und
auch das Oensichtliche, "Triviale\ in Frage zu stellen.
Im Jahre 1868, als die Menschen durch die Ideen Darwins aufger uttelt wor-
den waren, hielt Thomas H. Huxley eine Rede vor der British Association mit
dem Titel "On a Piece of Chalk\. Seine Intention bestand damals darin, anhand
der nat urlich vorkommenden Kreideschichten in Gesteinsmassen zu zeigen, dass
die Welt  alter als die in der Bibel beschriebenen sechstausend Jahre sein muss.
Doch die Entwicklung der Fragen l asst sich noch weiter verfolgen:
Kreide ist wei. Warum? Schon in Huxley`s Zeit war bekannt, dass jeder Far-
be eine feste Wellenl ange zugeordnet werden kann und dass weies Licht die
 Uberlagerung vieler verschiedener Wellenl angen ist. Trit Licht auf eine Ober-

 ache, wird ein Teil des Lichtes absorbiert und nur das re
ektierte Restlicht
zeigt uns die charakteristische Farbe, in der wir den Gegenstand sehen. Im Fall
der Kreide absorbiert das Calziumcarbonat nur im infraroten und ultravioletten
1Wellenl angenbereich und re
ektiert in dem f ur uns sichtbaren Bereich. Kreide
erscheint uns wei.
Warum absorbieren manche Substanzen sichtbares Licht und andere nicht? Die
Antwort fand sich in den Energiebetrachtungen von Licht und Atomen in den
Anf angen des zwanzigsten Jahrhunderts. Nach Einstein besteht ein Lichtstrahl
aus masselosen Partikeln (Photonen) mit jeweils festen Energien; jedem Photon
kann so eine Wellenl ange zugeordnet werden. Bohr schlug 1913 ein Modell vor,
in dem Atome und Molek ule nur in denierten Zust anden existieren k onnen.
Der Grundzustand zeichnet sich durch die Konguration mit der niedrigsten
Energie aus. Beide Ideen zusammen zeigen uns, dass ein Atom oder Molek ul
nur dann Licht absorbieren kann, wenn die Photonenergie genau der Dierenz
zwischen zweien, dieser festen Zust anden entspricht.
Warum besitzen Atome und Molek ule nur diskrete Energieniveaus? Und warum
kommt Licht in einzelnen Partikeln vor, deren Energie invers proportional zu
der Wellenl ange ist? Eine Erkl arung ergab sich erst in den zwanziger Jahren des
letzten Jahrhunderts mit der Entwicklung der Quantenmechanik und in der Be-
scheibung der Physik durch Wellenfunktionen. Teilchen verhalten sich demnach
wie Licht- oder Schallwellen; das Quadrat der Magnitude dieser Wellen gibt
eine Wahrscheinlichkeit an, das Teilchen an einem bestimmten Ort zu nden.
Analog zu einer stehende Welle, die nur zwischen zwei W anden stabil bleiben
kann, nimmt die Wellenfunktion eines Elektrons in einem Atom nur bestimmte
Quantenzust ande mit den zugeh origen Energien an. Weitere quantenmechani-
sche Rechnungen zeigen, dass Elektronen in h oher gelegenen Energiezust anden
viel schw acher an das Atom gebunden sind und sich so leichter l osen lassen. F ur
Licht lassen sich die gleichen Betrachtungen anstellen und es ergibt sich auch
hier ein Welle-Teilchen-Dualismus.
Warum macht die Quantenmechanik keinen Unterschied zwischen Materie und
Licht? Warum besteht das Atom aus einem Kern und Elektronen? Warum gibt
es  uberhaupt so etwas wie Licht? Diese Fragen k onnen zum Teil mit dem in den
80er Jahren entwickelten Standardmodell beantwortet werden. Demnach wird
jedem Teilchen ein Feld zugeordnet; der Kr afteaustausch zwischen den Teilchen
wird durch ein weiteres Teilchen, das sog. Austauschteilchen,  ubertragen. Im
Fall der elektromagnetischen Wechselwirkung ist dies z.B. das masselose Pho-
ton.
Dieses Spiel l asst sich beliebig weiter f uhren, die Situation ist vergleichbar mit
der eines Schachspiels. Die wenigen Grundregeln und der momentane Spielstand
ist bekannt, und dennoch kann jeder weitere Zug einer Figur die bestehende
Ordnung zerst oren. Der Ablauf des Spiels kann nicht vorhergesehen werden.
1.2 Die Qual der Wahl
In der Frankfurter Universit a begibt man sich schon sehr fr uh auf die Suche nach
einer Diplomarbeit. Mit keiner Vorstellung, wie man ein ganzes Jahr lang ein
und dasselbe Thema bearbeiten kann bzw. wieviel Aufwand eine solche Arbeit
mit sich bringt, liegen die ersten entscheidenden Kriterien nat urlich bei dem
2Interesse an einem Teilgebiet der Physik. Aber auch die dazugeh orige Arbeits-
gruppe spielt eine Rolle: Gro sollte sie sein, mit Kontakten zu vielen weiteren
Gruppen in der Welt, so dass ein Aufenthalt im Ausland m oglich wird. F ur die
Diplomarbeit selbst war es mein Wunsch, einen  Uberblick  uber ein gesamtes
Experiment zu bekommen: Planung und Aufbau, Durchf uhrung mit der dazu-
geh origen Improvisation, Auswertung und Theorie. Gesucht und gefunden!
Diese Arbeit besch aftigt sich mit der Wechselwirkung von Materie mit star-
ken Laserfeldern und ist eine Fortsetzung von fr uheren Arbeiten in der Gruppe
um H. Schmidt-B ocking und R. D orner am Institut f ur Kernphysik [1, 2].
3Kapitel 2
Theoretische Grundlagen
Laser-Materie Wechselwirkungen sind in den letzten Jahren zu einem eigenst an-
digen, sich rasch entwickelnden Gebiet der Physik geworden. M oglich gemacht
wurde dies durch die schnelle Entwicklung von starken Lasersystemen. Durch
eine geschickte Kombination von Oszillator und Verst arker erh alt man Spitzen-
intensit aten von  uber 1020W=cm2.
Bendet sich ein Atom in einem solchen starken Laserfeld, so treten weitere
Eekte wie Above Threshold Ionisation (ATI), Erzeugung h oher Harmonischer
(HHG) oder Multiphotonionisation auf. Mit Hilfe von gemessenen Impulsver-
teilungen l asst sich der R uckstreumechanismus verizieren: Das erste Elektron
tunnelt durch eine vom Coulomb- und Laserfeld aufgebaute Potentialbariere,
nimmt im Laserfeld Energie auf und kann bei Umkehr der Phase zur uck zum
Mutterion beschleunigt werden. Dieses zur uckkehrende Elektron kann das zweite
Elektron sofort ionisieren oder es kommt erst zu einer Anregung mit nachfol-
gender Feldionisation.
Einige theoretische Modelle f ur die Doppelionisation basieren auf der von Keldysh,
Faisal und Reiss entwickelten KFR-Theorie und k onnen in einem Feynmangra-
phen dargestellt werden. Dieser zeigt zwar den ablaufenden Mechanismus sehr
gut, gibt allerdings keine Informationen  uber den zeitlichen Ablauf.
2.1 Licht und Materie
2.1.1 "Atomos\
Ziel der Atomphysik ist das Verst andnis vom Aufbau der Atome, ihrer Struktur
und Wechselwirkungen untereinander, sowie mit  aueren elektrischen und ma-
gnetischen Feldern.
Die ersten Theorien  uber den Aufbau der Materie stammen von Demokrit (460-
370 v.Chr.) und Aristoteles (384-322 v.Chr.). Danach dauerte es mehr als zwei
Jahrtausende, bis aus der spekulativen Atomistik eine der am genauesten, expe-
rimentell  uberpr uften Feldtheorie entstand. Diese sogenannte Quantenelektro-
dynamik beschreibt die relativistische Quantisierung des elektromagnetischen
Feldes und erweitert damit das Verst andnis elektromagnetischer Vorg ange, das
4vorher von der klassischen Elektrodynamik von J. Maxwell aus dem 19. Jahr-
hundert und der Dirac-Theorie bestimmt war. Die elektromagnetische Wechsel-
wirkung l asst sich in diesem Bild auf die Absorption und Emission von virtuellen
Photonen vereinfachen.
2.1.2 Photonen
Licht wird in der Physik sowohl als Welle als auch als Teilchen (den sogenann-
ten Photonen) betrachtet. F ur die Energie eines Photons gilt E = h, wobei
h = 6;626110 34Js das Planck'sche Wirkungsquantum und  die Frequenz des
Lichtes bzw. der elektromagnetischen Strahlung (also auch z.B. Gamma- oder
R ontgenstrahlung) darstellt.
F ur den Impuls eines Photons, auch Quantenimpuls p genannt, gilt p = h
c ,
wobei c die Lichtgeschwindigkeit ist. Die Richtung des Impulses ist die Aus-
breitungsrichtung der Strahlung. Nach der speziellen Relativit atstheorie haben
Photonen eine Ruhemasse von Null, da sie sich stets im Vakuum mit Lichtge-
schwindigkeit ausbreiten. Die Teilchen haben auerdem weder eine elektrische
Ladung noch ein magnetisches Moment, da sie sich nicht durch entsprechenden
Felder ablenken lassen.
Max Planck stellte die Theorie auf, dass Materie Energie nicht beliebig, son-
dern nur in kleinen Portionen (in Quanten) abgeben oder aufnehmen kann. Als
er diese Theorie 1900 erstmals der Fachwelt vorstellte, erkannten weder er noch
andere Wissenschaftler seiner Zeit die Tragweite dieser Theorie. F unf Jahre
sp ater gri Albert Einstein diese Idee auf und entwickelte seine Lichtquanten-
hypothese, u.a. zur Erkl arung des photoelektrischen Eekts.
2.2 Laser-Materie Wechselwirkung
Die Physik von Materie in starken Laserfeldern hat sich seit 1960 zu einem
eigenst andigen, rasch anwachsenden Gebiet im Bereich der Atom- und Molek ul-
physik entwickelt. M oglich wurde dies durch die enormen Fortschritte in der
Entwicklung von Laserystemen mit hohen Pulsintensit aten und Repetitionsra-
ten. In den ersten Experimenten, wie z.B. in der Spektroskopie von Atomen,
konnte das Laserlicht stets als kleine St orung des atomaren Systems behandelt
werden. Bei den heute erreichbaren Intensit aten von bis zu 1020W=cm2 ist das
Laserfeld jedoch erheblich st arker als das Feld auf einer Bohrschen Bahn im
Wasserstoatom und hat einen nicht mehr zu vernachl assigbaren Ein
uss auf
die Dynamik der Elektronen und des Kerns.
2.2.1 Laser
Um diese hohen Intensit aten erzeugen zu k onnen, bestehen die heutigen Laser
aus einem Oszillator und einem Verst arkersystem. Das Ziel dabei ist, m oglichst
viel Energie in m oglichst kurze Pulse zu fokussieren.
Oszillator
Jeder Oszillator besteht aus drei Grundelementen:
5Abb. 2.1. Schematische Darstellung eines Laseraufbaus [46].
1. Ein Verst arkermedium, in dem eine Inversionspopulation auf- und durch
stimulierte Emission wieder abgebaut werden kann.
2. Der Pump-Prozess sorgt f ur den Aufbau des angeregten Zustandes in dem
Verst arkermedium.
3. Ein Resonator, in dem sich die stehende Welle ("longitudinale Mode\)
ausbilden kann.
Kurze Pulse lassen sich prim ar durch zwei Varianten erzeugen: Q-Switching
(10-100ns Pulse) und Mode-locking (100ps - fs Pulse). W ahrend man beim Q-
Switching den ganzen Resonator ein- und ausschalten muss, benutzt man beim
Mode-locking den Zusammenschluss von vielen longitudinalen Moden zu einer
festen Phase. Um die Moden zusammenzuschalten, wird entweder ein optisch-
akustischer Modulator oder ein "saturable absorber\ benutzt. Da auch diese
externen Schalter noch relativ langsam sind, nutzt man bei den heutigen Ti-
tan:Saphir Lasern den internen, nichtlinearen Brechungsindex des Verst arker-
mediums ("Kerr-lens mode-locking\).
Verst arker
Die aus dem Oszillator kommende Energie pro Puls liegt im Bereich von 10 9J
und muss um einen Faktor von 108 verst arkt werden. Um dies zu gew ahrleis-
ten, sollte der Verst arker einen groen Frequenzbereich abdecken und m oglichst
nahe der S attigung arbeiten. In diesem Sinne wird der Puls zuerst durch ein
Dispersions-System (z.B. zwei Gitter) im Frequenzraum gestreckt und somit die
Pulsintensit at verringert. Diesen Puls schickt man in ein weiteres Verst arkerme-
dium (meistens das gleiche wie im Oszillator) und erh oht somit sicher die Ener-
gie. Am Ende wird der verst arkte Puls wieder durch ein - nun inverses - Dispersions-
System geschickt, um die urspr ungliche Pulsl ange wieder herzustellen.
Dieses System ("chirped Pulse Amplication\, siehe Abb.2.2 aus [46])kann, theo-
retisch gesehen, beliebig oft durchlaufen werden. Je h oher die Intensit at wird,
6Abb. 2.2. Chirped Pulse Amplication [59]
desto schwieriger sind die Anforderungen an die Materialien zu erf ullen, so dass
bei sehr hohen Intensit aten nichtlineare Eekte den Puls auch wieder zerst oren
k onnen.
2.2.2 Atome in starken Laserfeldern: Wichtige Ph anome-
ne
Durch die vergleichbaren Feldst arken von Coulomb- und Laserfeld zeigen sich
neue interessante Eekte wie die Erzeugung h oher Harmonischer [3, 4], ATI-
Peaks [5] und nichtsequentielle Mehrfachionisation [6, 7]. Diese Arbeit wird sich
haupts achlich auf den zuletzt genannten Eekt beschr anken.
Rescattering-Modell
Einen grossen Schritt zu dessen Verst andnis stellt die Formulierung eines quasi-
statistischen 3-Stufen Modells [8] dar (Die "Richtigkeit\ dieses Modells wird
erst im Abschnitt 3.5.1 gezeigt. Zum besseren Verst andnis und f ur einen  Uber-
blick wird allerdings schon hier davon ausgegangen!). Der Hauptpunkt dabei
ist, dass nach einer Ionisation eines Atoms das System Ion und Elektron nicht
sofort als getrennt betrachtet wird. Es besteht vielmehr die M oglichkeit, dass
das Elektron vom Laserfeld zur uck zum Atom getrieben wird und mit diesem
wechselwirken kann. Dieses "Simple Man's Model\ oder "Rescattering-Modell\
l asst sich unterteilen in 3 Schritte(siehe Abb.2.3):
 Im ersten Schritt verl at ein Elektron mit Impuls Null zu einem Zeitpunkt
t0 das atomare Bindungspotential, indem es durch die von Laserfeld und
atomare Feld gebildete Potentialschwelle tunnelt.
7Abb. 2.3. Simple Man`s Model [16]
 F ur ein ionisiertes Elektron ist das atomare Potential in der unmittel-
baren Umgebung des Ions gegen uber dem elektrischen Feld des Lasers
vernachl assigbar klein. Die Dynamik des Elektrons wird somit nur durch
das Laserfeld bestimmt und kann klassisch berechnet werden.
 Ein so modelliertes Elektron kann mit groer kinetischer Energie wieder
zur uck zum Ion gelangen und mit diesem auf vielf altige Art wechselwirken.
So besteht u.a. die M oglichkeit, dass das zur uckkehrende Elektron unter Emis-
sion eines Photons wieder in den Grundzustand des Atoms gelangt. Die Photo-
nenenergie ergibt sich dabei aus der Energiedierenz zwischen aufgenommener
kinetischer Energie im Laserfeld und der Bindungsenergie des Grundzustandes
zu maximal jE0j + 3:17Up (siehe Gl.2.6).
Andere Wechselwirkungsm oglichkeiten zwischen dem zur uckkehrenden Elektron
und dem Ion sind die elastische oder inelastische Streuung. Erstere f uhrt zu ho-
hen Driftimpulsen, letztere kann f ur ausreichend hohe kinetische Energie zur
Ionisation eines weiteren Elektrons f uhren.
Teilchen im Laserfeld
Eine quantenmechanische Formulierung der in starken Laserfeldern auftreten-
den Eekte erweist sich als recht schwierig, da sie sich nicht st orungstheoretisch
beschreiben lassen.
Eine andere M oglichkeit besteht in der Formulierung von Modellen mit dras-
tischen Approximationen. Ein auf Keldysh 1964 [9] bzw. auf die adiabatische
Approximation in der Quantenmechanik [10] zur uckreichender Ansatz erlaubt
eine einfache quantenmechanische Beschreibung der Atome in starken Laserfel-
dern. Dieser begr undet sich durch zwei Hauptargumente:
 Die atomare Dynamik eines Elektrons ohne Laserfeld ist bekannt.
 Die Gleichung der Propagation eines Elektrons allein im Laserfeld ist
l osbar.
L asst sich nun die Dynamik eines Elektrons in Zeitintervalle aufteilen, in de-
nen entweder nur das Coulombpotential oder das Laserfeld die Bewegung be-
8stimmt, so ist dieser Ansatz gerechtfertigt. F ur die direkte Ionisation aus dem
Grundzustand wurde ein derartiges Matrixelement zuerst von Keldysh, Faisal
und Reiss abgeleitet und sp ater von Lewenstein durch die Sattelpunktsappro-
ximation ausgewertet [11]. Dieses KFR-Matrixelement l asst sich, analog zu den
Pfadintegralen der Feynmangraphen, als Summe  uber die Beitr age einzelner
Quantentrajektorien darstellen [12, 13].
Doch allein die klassische Betrachtung eines Elektrons im Laserfeld ergibt Aus-
sagen u.a.  uber die Energie bzw den Impuls des r uckkehrenden Elektrons:
Das Elektron gelange zu einem Zeitpunkt t1 in das Laserfeld. Die Feldst arke
E := E0cos!t wird als nur zeitabh angig angenommen (Dipolapproximation).
Die Newtonsche Bewegungsgleichung ist damit gegeben durch
m r(t) =  e@tA(t) = eE (2.1)
mit dem Vektorpotential
A(t) =  
Z
dtE(t) =  
E0
!
sin!t (2.2)
Die Geschwindigkeit des Elektrons f ur t > ti ergibt sich mit der Anfangsbedin-
gung _ r(ti) = vi zu
_ r(t) =  
e
m
[A(t)   A(ti)] + vi (2.3)
Durch eine Zeitmittelung  uber die Periode T des Laserfeldes ergibt sich daraus
der Driftimpuls p des Elektrons zu
p = mh_ r(t)iT = eA(ti) + mvi: (2.4)
Die gesamte kinetische Energie im Zeitmittel
m
2


_ r
2(t)

T =
p2
2m
+
e2 

A2(t)

T
2m
(2.5)
besteht also aus einer Driftenergie und einer Oszillationsenergie (sog. pondero-
motorischen Energie)
Up =
e2 

A2(t)

T
2m
=
e2E2
0
4m!2 (2.6)
Nimmt man nun an, dass die Geschwindigkeit des Elektrons beim Verlassen des
Atoms Null ist, so ist der Driftimpuls durch das Vektorpotential zum Zeitpunkt
der Ionisation bestimmt
p = eA(ti) (2.7)
mit der Driftenergie
p2
2m
=
e2A2(ti)
2m
: (2.8)
F ur ein monochromatisches linear polarisiertes Laserfeld mit A(t) = A0cos!t
ergibt sich eine Driftenergie von
p2
2m
=
e2A2
0cos2!ti
2m

e2A2
0
2m
= 2Up: (2.9)
9Eine grobe Orientierung, ob die Ionisation verglichen mit der Oszillation des
Laserfeldes schnell abl auft, ergibt sich durch den Adiabatizit ats- oder Keldysh-
parameter [9]

 =
s
jIpj
2Up
(2.10)
mit Ip als Bindungsenergie im Atom. Es unterscheiden sich folgende F alle:
 
 << 1: Tunnelionisation
 
 >> 1: Multiphotonionisation.
F ur sehr hohe Felder mit ausreichend langer Periodendauer ist das atomare
Potential soweit abgesenkt, dass sich das Elektron sogar ohne Tunneln aus dem
Bindungszustand l osen kann ( "Over the barrier Ionisation\).
2.3 ATI-Peaks
Ist das Ionisationspotential Ip eines Elektrons gr oer als die Energie eines Pho-
tons, so kann der Ionisationsprozess nur durch die Absorption mehrerer Elek-
tronen stattnden. Dieser als Multiphotonionisation bezeichnete Prozess ist f ur
niedrige Intensit aten durch ein Potenzgesetz beschreibbar:
(I=I0)n (2.11)
mit
(n   1)~! < Ip < n~!: (2.12)
Agostini zeigte 1979 in energieaufgel osten Experimenten, dass ein Elektron auch
mehr als die minimal notwendige Anzahl von Photonen absorbieren kann ("Abo-
ve Threshold Ionisation\). Ein ATI-Spektrum besteht demzufolge aus einzelnen
Peaks im Abstand ~! bei Energien von n~!   Ip.
Alle Arbeiten bis 1993 beziehen sich auf den direkten Teil des ATI-Spektrums.
Die Ionisation ndet dabei entweder aus dem Grundzustand oder  uber angeregte
Zust ande (Freeman Resonanzen) des Atoms statt [14]. Dabei hat das Elektron
nach der Ionisation keine weitere Wechselwirkung mehr mit dem zur uckbleiben-
den Kern. Erst durch Erreichen von h oheren Laserintensit aten und Repetitions-
raten wurden weitere Peaks im hochenergetischen Teil des Spektrums sichtbar:
Es bildet sich ein Plateau mit anschlieendem Cuto bei 10Up heraus (Fig2.4).
Dabei nehmen die Elektronen - wie im R uckstreumodell beschrieben - im La-
serfeld Energie auf und werden zur uck zum Kern beschleunigt, mit dem sie
elastisch oder inelastisch streuen.
Die maximale Driftenergie von 10Up ergibt sich, abgesehen von dem elasti-
schen Sto, nur aus der Bewegung des Elektrons im Laserfeld. Ausgehend von
den Anfangsbedingungen v(t0) = 0, r(t0) = 0 und einem linear polarisierten
Laserfeld A(t) = A(t)^ e mit der Polarisationsrichtung ^ e und der Frequenz !
erh alt man die graphische Darstellung in Fig.2.5  uber die m oglichen Start- und
10Abb. 2.4. Experimentell bestimmte Spektren von Paulus et al. [15] bei einer Laserin-
tensit at von 2 310
14W=cm
2 mit einer Wellenl ange von 630nm und einer
Pulsl ange von 40fs.
R uckkehrzeiten durch die Betrachtung des elektronischen Driftimpulses k aus
der zweiten Sattelpunktsgleichung
k =
1
t1   t0
Z t1
t0
d  eA()^ e (2.13)
Der R uckkehrzeitpunkt t1 eines Teilchens ist durch den Schnittpunkt einer zur
Startzeit t0 an die Funktion (t) angelegten Tangente gegeben. In einem mo-
nochromatischen Laserfeld der Frequenz ! ergibt sich die kinetische Energie als
Funktion der Flugzeit  = !(t1   t0) [17] zu
Eback() =
2(2   2cos   sin)2
2 + 2   2cos   2sin
Up (2.14)
Die graphische Darstellung der Gl.(2.13) in Fig.(2.6) weist mehrere Maxima auf.
Das absolute Maximum ist 3:17Up bei  = 4:08. Geht das Elektron zu diesem
Zeitpunkt in den Grundzustand des Atoms zur uck, wird ein Photon mit der
maximalen Energie von 3:17Up + E0 emittiert. Wird allerdings das zur uckkeh-
rende Elektron am Kern elastisch gestreut, so ergibt sich f ur die Driftenergie
ein Unterschied in Vor- und R uckw artsstreuung zu
p2
2m
= Up 
8
<
:
2(3 3cos 2sin)
2
2+2 2cos 2sin ) Rueckstreuung
2(1 cos)2
2+2 2cos 2sin ) V orwaertsstreuung
9
=
;
(2.15)
11Abb. 2.5. M ogliche Startzeiten t0 und R uckkehrzeiten t1 [16]: Die Tangenten an
(t) =
e
m
R
dtA(t) kennzeichnen ein Maximum an R uckkehrenergie. Das
Intervall m oglicher R uckkehrzeiten ist durch 0 < !t1 < 2 festgelegt. Die
daraus m oglichen Startzeiten liegen in den grau unterlegten Intervallen.
Driftenergien von 2Up bis 10Up mit einem Streuwinkel von 0 bis  sind so nur
 uber die R uckstreuung m oglich. Den gr oten Impuls erh alt das Elektron dabei,
wenn es in die gleiche Richtung beschleunigt wird, in die auch der Startimpuls
zeigt.
2.4 High Harmonic Generation
Gem a dem "Simple Man's Model\ tunnelt das erste Elektron durch die von
Coulomb- und Laserfeld geformte Potentialbarriere. Im Laserfeld bewegt es sich
wie ein freies Teilchen und kann Energie aufnehmen. Wird das Elektron zur uck
zum Kern beschleunigt und rekombiniert in den Grundzustand, so wird ein hoch-
energetisches Photon mit einem Vielfachen der Grundfrequenz ("Fundamenta-
le\) emittiert. In einem atomaren Gas erh alt man aus Parit atesgr unden ein
Spektrum mit ausschlielich ungeraden Vielfachen bis in den R ontgenbereich.
Jede Absorption und Emission eines Photons aus dem Laserfeld ist proportio-
nal zu dessen Amplitude E, so dass sich f ur die Wahrscheinlichkeit der Emission
h oher Harmonischer ein Potenzgesetz P / (I=I0)n ergibt. Das Spektrum soll-
te demnach mit zunehmender Intensit at schnell abfallen. Experimentell ndet
man jedoch - wie bei den ATI-Peaks - eine Plateaustruktur mit anschlieendem
Cuto (siehe Fig.2.7).
12Abb. 2.6. Als Funktion der Flugzeit ist hier die kinetische Energie zum Zeitpunkt der
R uckkehr (gestrichelte Linie, siehe Gl.(2.13)), sowie die Driftenergie nach
einer R uckstreuung (durchgezogene Linie) und nach einer Vorw artsstreu-
ung (gepunktete Linie) aufgetragen.
Die in einem Gastarget erzeugten h oheren Harmonischen sind durch die Anwe-
senheit des Laserfeldes im Vergleich zur Fundamentalen in der Phase verscho-
ben. Diese Phasenverschiebung entspricht genau einem durch ein elektroma-
gnetisches Feld induzierten Diplomoment im Atom. Quantenmechanische Rech-
nungen zeigen [18], dass sich das zeit- und intensit atsabh angige Dipolmoment
(dessen Fouriertransformierte die Harmonische ergibt) zusammensetzt aus den
jeweiligen Beitr agen der einzelnen Elektronentrajektorien im Laserfeld. Nach
dieser Erkenntnis stellte sich schnell die Frage, ob die Harmonischen in einer
festen Phasenbeziehung zueinander stehen und man, analog zum mode-locking,
kurze Pulse im Attosekundenbereich daraus selektieren kann. Damit w are es
erstmals m oglich, die Dynamik von Elektronen und Molek ulen in Echtzeit zu
untersuchen. Das gr ote Problem stellt allerdings nicht die Erzeugung der kur-
zen Pulse dar, sondern vielmehr die Kontrolle und Messung zum Nachweis
ihrer Existenz. Erst vor einem Jahr gelang der Nachweis von Laserpulsen im
Attosekunden-Bereich [19].
13Abb. 2.7. Das Spektrum zeigt h oher Harmonische von Argon bei Laserintensit aten
von a)3  10
13W=cm
2, b)2:2  10
13W=cm
2 und c)1:6  10
13W=cm
2 aus [4].
Bis zur 7ten Harmonischen zeigt sich der Abfall des Potentzgesetzes, im
darauolgenden Plateau bleibt die Anzahl der Photonen unabh angig von
der Ordnung mit zunehmender Intensit at weitgehend gleich. Aus nicht er-
sichtlichen Gr unden konnte bei diesem Experiment die 13te Harmonische
nicht nachgewiesen werden.
142.5 Nicht-sequentielle Doppelionisation
Die Einfachionisation ist mit dem "single active electron\ (SAE) Modell quan-
titativ recht gut verstanden und zeigt eine back-to-back Emission von Elektron
und Ion. In vielen F allen l asst sich auch die Doppelionisation durch ein aktives
Elektron in einem eektiven Potential beschreiben, vorausgesetzt sie verl auft se-
quentiell. F ur die Ionisation des neutralen Atoms oder des jeweiligen Ions sind
dann voneinander unabh angige Raten angebbar. Experimentelle Arbeiten von
Huillier et al. [20], Fittingho et al. [7] und Walker et al. [21] zeigten jedoch, dass
in einem bestimmten Intensit atsbereich ein weiterer, nicht-sequentieller Mecha-
nismus eine groe Rolle spielt. In Fig.2.8 sind die Ionisationsraten als Funktion
der Intensit at aufgetragen. Eine Abweichung von der sequentiellen Ionisation
um viele Gr oenordnungen ist durch eine ausgepr agte Knie-Struktur zu erken-
nen.
Abb. 2.8. Gemessene Einfach- und Doppelionisation von Neon bei linearer Polarisati-
on und einer Pulsdauer von 25fs bei einer Wellenl ange von 800nm [22]. Die
durchgezogene Linie gibt die berechneten Ionensignale allein f ur die sequen-
tielle Dopelionisation an. Die gemessenen Ne
2+ Signale weichen um viele
Gr oenordnungen von der Annahme eines sequentiellen Mechanismusses
ab. Die dazugeh origen Impulsverteilungen zeigt Fig.2.10.
Die Frage nach dem Mechanismus dieser erh ohten Doppelionisation wurde seit-
dem heftig diskutiert. Die m oglichen Prozesse seien hier kurz vorgestellt:
 Im "Two Step One\ (TS1)-Bild absorbiert nur das erste Elektron Pho-
tonen aus dem Laserfeld und wird ionisiert. Auf seinem Weg durch die
Atomh ulle kollidiert es mit einem noch gebundenen Elektron,  ubertr agt
15einen Teil seiner Energie und ionisiert so in einem (e,2e)-Sto das zweite
Elektron.
 Das "Shake-O\ Modell geht bei der Doppelionisation von Photonen aus,
deren Energie gr oer als die Doppelionisationsschwelle ist. Nach der Ab-
sorption des Photons wird zun achst nur ein Elektron photoionisiert. Dieses
entfernt sich nun so schnell vom Ionienrumpf, dass sich das verbleibende
Elektron nicht adiabatisch an das ionische Potential anpassen kann und
ins Kontinuum gesch uttelt wird.
 Das "Collective Tunneling Ionisation\ Modell wurde von Eichmann et al.
[23] entwickelt und beschreibt die nichtsequentielle Ionisation als einen kol-
lektiven Tunnelprozess von zwei Elektronen. Numerische Rechnungen zei-
gen, dass dies f ur Elektronen m oglich ist, die sich im dynamischen Gleich-
gewicht etwa im gleichen Abstand vom Kern benden. Sobald die Elek-
tronen jedoch unterschiedliche Abst ande zum Kern einnehmen, kommt es
zu einem sofortigen Wiedereinfang eines der Elektronen.
 Der zuerst von Kuchiev [24] und sp ater von Corkum [8] vorgeschlage-
ne inelastische Streumechanismus ist eine Abwandlung des "Two-Step-1\-
Bildes, induziert durch die Oszillation des Laserfeldes. Das erste Elektron
tunnelt durch die Potentialbarriere, nimmt im Laserfeld Energie auf, wird
schlielich zur uck zum Mutteratom beschleunigt und kann weitere Elek-
tronen freisetzten. Die Bedingung f ur die R uckkehr des Elektrons wie z.B.
die kinetische Energie h angen von der Phase der Lichtwelle zum Startzeit-
punkt und der Amplitude des elektrischen Feldes ab.
Abb. 2.9. Schematische Darstellung des Rescattering-Prozesses [47].
Eine Entscheidung  uber den tats achlichen Mechanismus nur anhand der totalen
Ionisationsraten in Abh angigkeit von der Intensit at zu f allen, ist sehr schwer.
16Allein das kollektive Tunneln zeigt zu kleine Ionisationsraten. In Kontrast zu
den ersten beiden vorgeschlagenen Modellen zeigt das Rescattering-Modell je-
doch eine Zeitdierenz zwischen den beiden freigesetzten Elektronen. Zus atzlich
w urde das Elektron bei zirkularem und elliptischem Licht nicht zur uck zum Kern
beschleunigt werden k onnen, so dass sich eine weitere Abh angigkeit der nicht-
sequentielle Doppelionisationsrate von der Elliptizit at des Laserlichtes zeigen
sollte. Die Informationen m ussen also aus dem Experiment kommen:
2.5.1 Recoil-Impulse
Zeitlicher Ablauf
Der Recoilimpuls zeigt wichtige Informationen  uber den zeitlichen Ablauf des
Ionisationsprozesses. Der Impuls des doppelt geladenen Ions ist gegeben durch
pz(t1) =
Z t12
t1
E(t)sin!tdt + 2
Z t1
t12
E(t)sin!tdt: (2.16)
wobei das erste Elektron zur Zeit t1 und das zweite Elektron zur Zeit t12 freige-
setzt wird. Weiter nimmt man an, dass es keinen Impuls ubertrag zwischen dem
zur uckkehrenden Elektron und dem Ion gibt, so dass die Phase des elektrischen
Feldes zum Zeitpunkt der Ionisation im Ionimpuls gespeichert ist.
Abb. 2.10. Gemessene Recoil-Impulsverteilungen bei verschiedenen Intensit aten (zu-
geh origes Bild von Abb.2.8)[22].
F ur das kollektive Tunneln, den Shake-O- und TSI-Prozess l asst sich im Hin-
17blick auf den zeitlichen Ablauf gemeinsam argumentieren: Die gr ote Wahr-
scheinlichkeit f ur beide Prozese liegt in den Maxima der oszillierenden Licht-
welle. Das zweite Elektron w urde, im Vergleich zur Periode des Laserfeldes,
"instantan\ mit dem ersten Elektron das Atom verlassen, ergo t1 = t12. Damit
zeigt sich, dass in beiden Modellen die Photoelektronen bei maximalem Feld er-
zeugt werden. Der anschlieend auf die Elektronen und das mehrfach geladene
Ion durch das Feld  ubertragene Impuls ist vernachl assigbar. Die daraus resul-
tierende Impulsverteilung sollte wie bei der Einfachionisation ein Maximum bei
Null aufweisen.
Der zeitliche Ablauf des R uckstreumechanismusses ist von der Laserintensit at
abh angig: F ur niedrige Intensit aten ist die kinetische Energie des zur uckkommen-
den Elektrons kleiner als die Ionisationsschwelle f ur das n achste gebundene Elek-
tron. Im nichtsequentiellen Bereich sollten sich aufgrund der unterschiedlichen
Ionisationszeiten f ur erstes und zweites Elektron zwei deutlich voneinander sepa-
rierte Maxima in Richtung der Laserpolarisation ausbilden. Erh oht man weiter
die Intensit at, sollten sich die Maxima zu h oheren Impulsen hin verschieben und
die Linien sich verbreitern. Bei noch h oherer Laserintensit at gelangt man wieder
in den sequentiellen Ast der Doppelionisation und die Impulsverteilung sollte
 ahnlich zur Einfachionisation eine Verteilung mit einem Maximum bei Null er-
geben.
Fig.2.10 zeigt gemessene Ionenimpulse von Neon bei 800nm und 25fs Laserpul-
sen. Die Impulsverteilung f ur einfach geladene Ionen (Teil 1)) zeigt eine Vertei-
lung mit einem Maximum am Ursprung, entsprechend dem wahrscheinlichsten
Tunneln beim h ochsten Feld. Dagegen h angt die Verteilung f ur zweifach gela-
dene Ionen stark von der Intensit at ab: Im nicht-sequentiellen Bereich zeigt der
Ionenimpuls eine ausgepr agte Doppelpeak-Struktur (Teil 2). Bei noch h oheren
Intensit aten geht die Doppelionisation bereits wieder in den sequentiellen Ast
 uber und es zeigt sich eine  ahnliche Verteilung wie bei der Einfachionisation
(Teil 3).
Gerechnete Verteilungen der Neonionen im nicht-sequentiellen Bereich zeigt
Fig.2.11 [16]. Dabei geht das Atom nur  uber die Werte seiner ersten und zweiten
Ionisationsenergien ein und es wird bei der R uckkehr des ersten Elektrons von
einer Kontakt-Wechselwirkung ausgegangen. Die  Ubereinstimmung ist vor al-
lem in Richtung der Laserpolarisation sehr gut. Senkrecht dazu fallen allerdings
die experimentellen Daten schneller ab als die Ergebnisse der Modellrechnung;
ein Grund daf ur k onnte die fehlenden Wechselwirkung in dieser Ebene sein.
Gemessene wie gerechnete Verteilungen entsprechen qualitativ den Vorhersa-
gen des R uckstreumodells und verizieren so deutlich diesen Prozess als den
dominanten Mechanismus der nicht-sequentiellen Doppelionisation. Auch die
zu erwartende starke Abh angigkeit der Rate doppelt geladener Ionen von der
Elliptizit at wurde in [1, 2] beobachtet.
Doppelpeak-Struktur
Auch f ur andere Gase wurden die Impulsverteilungen in Abh angigkeit von der
Intensit at untersucht [25, 26, 27]. Im Unterschied zu Neon zeigen die Ionenim-
18Abb. 2.11. Berechnete Summenimpulse f ur Neon bei einer Intensit at von 8 
10
14W=cm
2. Teil a) zeigt ein Dichteplot mit den in b) und c) gezeigten
Schnitten entlang p? = 0 und entlang einiger Werte von pjj.
pulse f ur He2+ und Ar2+ keine so deutlich ausgepr agte Doppelpeak-Struktur
(Fig.2.12).
Eine m ogliche Erkl arung ist das schon fr uhe Einsetzen der sequentiellen Doppe-
lionisation ab 6:61014W=cm2. Da diese Verteilung ihr Maximum am Ursprung
aufweist, k onnte sie schon fr uh das "Tal\ in der Mitte der Impulsverteilung
au ullen.
Es wurde ein weiterer, zus atzlicher Mechanismus diskutiert: Dabei kann das ers-
te Elektron bei seiner R uckkehr eine Anregung des noch gebundenen Elektrons
erm oglichen. Dieser Mechanismus wird im n achsten Abschnitt noch genauer
untersucht werden.
2.5.2 Anregung
Von Peterson et al. [28] wurden ATI-Elektronen von nicht-sequentieller Dop-
pelionisation mit den ATI-Elektronen der Einfachionisation verglichen. Das Ex-
periment wurde mit Argonatomen und einem Lasersystem mit 60fs-Pulsen bei
einer Intensit at von 2:6  1014W=cm2 durchgef uhrt.
19Abb. 2.12. Gemessene Ar
2+ Impulsverteilungen (Kreise) parallel zur Polarisations-
achse bei a) 3:7510
14W=cm2
und b) 1210
14W=cm
2. Die Verteilungen sind
integriert  uber die Richtungen senkrecht zur Polarisation. Als Vergleich
sieht man die Ar
1+ Impulsverteilungen (gestrichelte Linie).
In Fig.2.13 aufgetragen sind die ATI-Elektronen der Doppelionisation. Zu sehen
ist eine breite Verteilung um 1.2 a.u., sowie ein scharfes Maximum bei Null.
Innerhalb der Fehlerbalken lassen sich allerdings beide Peaks nicht sicher von-
einander separieren. Zur Diskussion sei jetzt von zwei Peaks ausgegangen:
 Es sei angenommen, dass beide Elektronen bei ihrer Freisetzung aus dem
Bindungspotential die Energie null besitzen. Der gemessene Impuls kommt
so nur durch den Energietransfer aus dem Laserfeld, in Abh angigkeit von
der Phase des Feldes bei der R uckkehr. Die durch das R uckstreumodell
erwartete Energie liegt in einem schmalen Bereich um 2Up. Bei der hier
vorliegenden Intensit at entspricht dies genau einem Impuls von 1.5 a.u.
und kann mit dem ersten Peak identiziert werden.
 Elektronen mit Null Energie lassen sich durch einige Erweiterungen des
R uckstreumodells erkl aren. Ist die kinetische Energie des r uckkehrenden
Elektrons kleiner als die Ionisationsenergie des Ions, so kann das zweite
Elektron nicht ins Kontinuum gehoben werden. Dagegen ben otigt die ers-
te Anregungsstufe des Ions weit weniger Energie, so dass dieser Prozess
wahrscheinlich wird. Das Ionisationspotential sinkt bei einem angeregten
Argonion bis fast auf die H alfte, so dass Feldionisation m oglich wird. Am
wahrscheinlichsten ist dies bei dem h ochsten elektrischen Feld mit Phase
null. Emittiert das Elektron bei Phase Null, so hat es keinen Driftimpuls.
20Abb. 2.13. Elektronen-Spektrum der nicht-sequentiellen Doppelionisation mit abge-
zogenem Untergrund [28]. Die Fehlerbalken und zwei Kurven zeigen die
Unsicherheit der Daten an.
Ausgehend von der ADK Tunneltheorie zeigen Berechnungen f ur die Ioni-
sation von angeregten Argonatomen ein Maximum bei Energie gleich Null
(Fig.2.14).
Auch COLTRIMS-Messungen [2] mit Argon zeigen in den Recoil- und
Elektronenimpulsverteilungen eine gewisse Anzahl an niederenergetischen
Teilchen. Allerdings erkennt man hier keine scharfe Verteilung um Null
(genaueres siehe Abschnitt "Elektronen-Impulse\).
 Eine andere m ogliche Erkl arung f ur Elektronen mit kleineren Energien ist
unter dem Begri "Coulomb-focusing\ bekannt. Dabei trit das zur uck-
kehrende Elektron nicht direkt auf das Ion, sondern wird nur von dem
Coulomb-Potential des Kerns eingefangen. Erst nach weiteren Laserzyklen
kreuzt die Trajektorie des Elektrons das Ion. Die Energien der so erzeugten
Elektronen h angen stark von der Phase des Laserfeldes bei der Kollision
ab und k onnen weit weniger Energie als 2Up betragen.
Leider lassen sich hohe bzw niedrige R uckkehrenergien noch nicht einem Sto
bzw einer Anregung zuordnen, weitere Experimente sind hier notwendig. Diese
Arbeit wird sich im Ergebnis-Teil noch weiter mit diesem Thema besch aftigen.
2.5.3 Elektronen-Impulse
Gemessene Elektronenenergien haben den R uckstreu-Prozess zwar best atigt, lie-
fern aber in in dieser Hinsicht keine weiteren Informationen. Die verschiedenen
21Abb. 2.14. Die mit Hilfe der ADK-Theorie berechneten Tunnelrate angeregter Ar
1+
Ionen (aus [28]).
theoretischen Rechnungen unterscheiden sich allerdings sehr in der angenom-
menen Dynamik und Wechselwirkung zwischen den Elektronen in Anwesenheit
eines starken Laserfeldes. Von einer exakten Beschreibung der nicht-sequentiellen
Doppelionisation ist man noch weit entfernt. Ein erster Schritt in dieser Rich-
tung sind die gemessenen Elektronen-Impulse. Dabei sind vollst andig dierenti-
elle Daten aufgrund der schlechten Au
 osung in Jetrichtung (besonders bei den
Ionen) bis jetzt noch nicht vorhanden.
Bei der durch ein hochenergetischen Photon oder durch den Einfang eines schwe-
ren Ions ausgel osten Doppelionisation bestimmt die Coulomb-Abstoung den
Endzustand der beiden Elektronen: Die Teilchen werden bevorzugt in entgegen-
gesetzte Richtungen emittiert [56].
Dagegen ist bei der Doppelionisation im Laserfeld der Ein
uss des Feldes auch
noch zu sp uren, wenn beide Elektronen schon im Kontinuum sind. In Abb.2.15
sind die gemessenen Impulskomponenten beider Elektronen entlang der Polari-
sationsachse gezeigt [30]. Dabei zeigen Elektronen im ersten und dritten Qua-
dranten, dass sie in die gleiche Hemisph are und Elektronen im zweiten und
vierten Quadrant in entgegengesetzte Halbkugeln emittiert werden. Zu sehen
ist eine starke Korrelation zwischen den Elektronen, die am wahrscheinlichsten
beide Teilchen mit gleichem Impuls in dieselbe Richtung schickt. Bei h oheren In-
tensit aten, im Bereich der sequentiellen Doppelionisation geht diese Korrelation
wieder verloren. Eine qualitative Erkl arung ergibt sich durch den R uckstreu-
Mechanismus: Das zur uckkehrende Elektron verliert einen Teil seiner Energie,
um das zweite Elektron  uber die Potentialbarriere zu heben. Die verbleiben-
de Energie kann beliebig zwischen den beiden Elektronen aufgeteilt werden, der
22Abb. 2.15. Longitudinale Impulsverteilung beider Elektronen bei a) 3:810
14W=cm
2
und b) 15  10
14W=cm
2.
Impulsvektor kann in alle Richtungen zeigen. Beide Elektronen sind zur gleichen
Zeit am gleichen Ort und sehen deshalb den gleichen Gradienten des elektroma-
gnetischen Feldes, der sie in die gleiche Richtung treibt. In Abh angigkeit von der
R uckkehrenergie ergibt sich f ur die Elektronen ein klassisch erlaubter Bereich
im Phasenraum (Abb.2.16).
Auch wenn die R uckkehrenergie kleiner als die Ionisationsschwelle des zweiten
Elektrons ist, ndet Doppelionisation statt. Das zur uckkehrende Elektron gibt
seine Energie an das Atom ab und erzeugt einen angeregten Zustand. Ob das
zweite Elektron "gleich\ mit dem ersten Elektron das Atom durch Feldionisati-
on verl asst oder noch einige Laserzyklen gebunden bleibt und dann erst emit-
tiert wird, ist ungewiss. Feuerstein et al. [31] berechneten den zu erwartenden
Phasenraum f ur ein zuerst angeregtes und sp ater feldionisiertes Elektron (siehe
Fig.2.16).
Bei weiteren Untersuchungen wurden die, zur Laserpolarisation longitudinalen
Impulse der Elektronen in Abh angigkeit von den Transversalimpulsen unter-
sucht [2, 29]. In Fig.2.17 zeigt sich eine starke Ver anderung der Elektronen-
korrelationen bei den unterschiedlichen transversalen Impulsen eines Elektrons
von a)p? < 0:1a:u:, b)0:1a:u: < p? < 0:2a:u:, c)0:2a:u: < p? < 0:3a:u: und
d)0:3a:u: < p? < 0:4a:u:. Zur Diskussion werden hier Bild a) und Bild d)
23Abb. 2.16. Aufgetragen sind die longitudinale Impulse von Elektron1 gegen uber
Elektron2 f ur Ar-Doppelionisation mit 25fs Laserpulsen und einer Inten-
sit at von 0:25PW=cm
2. Die durchgezogene Linie zeigt den berechneten
Phasenraum f ur (e,2e)-Prozess, die gestrichelte Linie den Bereich f ur den
Anregungsprozess [31].
betrachtet:
 Bei kleinen transversalen Impulsen (Teilbild a) ver andert sich die im ge-
samten Bild gesehene Korrelation dramatisch. Dominierend ist hier eine
asymmetrische Energieverteilung zwischen den beiden Elektronen, man
ndet am wahrscheinlichsten ein schnelles und ein langsames Elektron.
Bekannt ist dies aus dem feldfreien (e,2e)-Prozess, wobei sich - analog
zur Rutherford-Streuung - in Abh angigkeit vom Streuwinkel eine Energie-
aufteilung ergibt. Im R uckstreu-Prozess wird dementsprechend das ers-
te Elektron nur wenig abgelenkt,  ubertr agt nur einen kleinen Teil seiner
Energie und erzeugt so nur ein niederenergetisches zweites Elektron. Das
pl otzlich am Ursprung auftretende Maximum l asst sich nicht sicher zu den
"wirklichen\ Daten z ahlen, da sich der Untergrund auf den Achsen verteilt
und ein solches  Uberbleibsel darstellen kann.
 Bei groen transversalen Impulsen (Teilbild d) ist die im integralen Bild
schon zu sehende Korrelation erhalten und weiter ausgepr agt. Beide Elek-
tronen sind am wahrscheinlichsten mit gleichem Impuls in der gleichen
Halbkugel zu nden. Entweder wurde die Energie bei dem (e,2e)-Stoss
auf beide Teilchen aufgrund des groen Streuwinkels oder durch den Ein-

uss des Laserfeldes gleich verteilt, so dass beide Elektronen mit gleichem
Impuls ins Kontinuum gestartet sind. Wenn jedoch die R uckkehrenergie
des ersten Elektrons gerade ausreicht, das zweite Elektron  uber die Po-
tentialschwelle zu heben, k onnen sie zwar mit unterschiedlichen, aber sehr
24Abb. 2.17. Elektronenimpulse der Ar-Doppelionisation bei einer Intensit at von 4:7 
10
14W=cm
2, wobei die Impulse von Elektron1 gegen uber Elektron2 auf-
getragen sind. Die Spektren zeigen die Impulse paralell zur Polarisati-
onsachse mit verschiedenen Bedingungen der transversalen Impulse eines
Elektrons.
25kleinen Impulsbetr agen ins Kontinuum starten. Das  uberlagerte Laserfeld
 ubertr agt auf beide Teilchen den gleichen Impulsbetrag und dominiert so
die Bewegung.
Eine genaue Erkl arung f ur den in Fig.(2.17) gesehenen Eekt gibt es leider noch
nicht. Eine vollkommene Bestimmung der Bewegung durch das Laserfeld wird
mit diesen Ergebnissen ausgeschlossen. Auch die Elektron-Elektron-Wechselwir-
kung, sowie die Wechselwirkung mit dem Kern m ussen eine Rolle spielen. Wei-
tere Experimente und auch theoretische Rechnungen sind hier notwendig. Diese
Frage war eine der Hauptintensionen der hier vorliegenden Arbeit: Um die Drei-
K orper-Wechselwirkung genauer untersuchen zu k onnen, muss eine Geometrie
gew ahlt werden, in der die Dominanz des Laserfeldes in der Beobachtung aus-
geschaltet ist.
2.5.4 Quantitative Modelle
Neben den im Abschnitt "Nichtsequentielle Doppelionisation\ beschriebenen
Modellen gibt es auch quantitative theoretische Ans atze. Einige seien hier ex-
emplarisch vorgestellt:
 S-Matrix: Becker und Faisal [32] benutzen ein an die KFR-Theorie ange-
lehntes Modell, um die nicht-sequentielle Doppelionisation zu berechnen.
Es basiert auf einem exakten Zwei-Teilchen Zeitentwicklungsoperator und
l asst sich anschaulich in einem Feynmangraphen darstellen.
Abb. 2.18. Ein, mit der S-Matrix entwickelter Feynmangraph zur Beschreibung des
R uckstreumechanismus [32].
Zun achst absorbiert das erste Elektron in einem virtuellen Prozess,  ahnlich
dem der ATI, eine Reihe von Photonen und propagiert in einem Volkov-
Zustand. Dieses Teilchen hat keine feste, zugeordnete Energie, kann aber
26im Laserfeld beschleunigt werden und so Energie aufnehmen. Anschlieend
teilt das erste Elektron diese Energie mit dem zweiten, noch gebundenen
Elektron via Elektronenkorrelation. Zus atzlich kann an diesem Vertex wei-
ter Energie aus dem Laserfeld aufgenommen werden. Im Endzustand der
beiden Elektronen kann wahlweise eine weitere Wechselwirkung unterein-
ander oder auch mit dem Kern ber ucksichtigt werden.
Die  Ubereinstimmung mit den experimentellen Impulsverteilungen und
sogar mit der totalen Ionenausbeute ist hervorragend. Jedoch l asst sich
aus der Rechnung keine Information  uber eine zeitliche Abfolge der ein-
zelnen Schritte machen. Die Rechnung liefert nur integrale Raten.
Um den numerischen Aufwand zu verringern ersetzen Kopold et al. [33]
die Elektron-Elektron Wechselwirkung durch ein Kontaktpotential und
f ugten ein Zero-Range-Potential in den Anfangszustand ein. Die erwarte-
ten Doppelpeak-Strukturen wurden weiterhin beobachtet. Dazu f ullte eine
weitere Einf uhrung von angeregten Zwischenzust anden das Minimum der
Impulsverteilung bei den Ionen.
Weitere Abwandlungen der S-Matrix bietet die Saddle-Point-Approxima-
tion als Zwischenstadium der Doppelionisation. Goreslavskii und Popruz-
henko erhielten auch damit fast die gleichen Impulsverteilungen [34].
 Zeitabh angige Schr odinger-Gleichung: Die Aufgabe, die zeitabh angi-
ge Schr odinger-Gleichung f ur Atome in elektromagnetischen Feldern nu-
merisch l osen zu k onnen, st ot in der Realit at an die Grenzen moder-
ner Computersysteme. Erste Ergebnisse zeigt die Gruppe von Taylor [35],
wobei die Rechnungen mit Hilfe einer Cray T3D MCN512-8 (d.h. 512
Alpha-Prozessoren) durchgef uhrt wurden. Es wurde deutlich, dass ein
nicht-sequentieller Prozess f ur die hohen Raten an zweifach geladenen Io-
nen verantwortlich ist, allerdings konnte dieser nicht genauer identiziert
werden.
 Quantitative Rechnungen zum Rescattering-Mechanismus: Ver-
einfachte quantenmechanische Rechnungen wurden von Watson et al. [36]
durchgef uhrt. Dabei werden die zwei Elektronen als unabh angige Teilchen
beschrieben, die sich in einem eektiven Potential bewegen. Das Potential
setzt sich zusammen aus der Wechselwirkung mit dem jeweiligen anderen
Elektron, mit dem Kern und mit dem Laserfeld. F ur das  auere Elektron
wird dabei angenommen, dass es sich bei dem durch die Ladungsvertei-
lung des inneren Elektrons gebildeten Potential um ein zeitunabh angiges
Potential handelt. Hingegen erf ahrt das innere Elektron durch die La-
dungsverteilung des  aueren Elektrons ein zeitabh angiges Potential. Ein
nicht-lokaler Austauschterm wird bei dieser Rechnung vernachl assigt.
Die Ergebnisse der Rechnung zeigen gute  Ubereinstimmung mit den ex-
perimentellen Daten. Durch eine Unterdr uckung der R uckkehr des ersten
Elektrons (mit Hilfe eines absorbierenden Potentials) l asst sich die Rate
der zweifach geladenen Ionen drastisch verringern,so dass der Rescattering-
Prozess als der dominierende angenommen wird.
 Empirische Formel: Im Zusammenhang mit dem "Collective Tunneling
Ionisation\-Modell wurde eine empirisch modizierte Tunnelformel zur
Berechnung der nichtsequentiellen Ionisationsrate in starken Laserfeldern
gefunden [23].
27 Uber diese theoretischen Ans atze hinaus gibt es noch eine Vielzahl an weiteren
Arbeiten; einen guten  Uberblick erh alt man in [56].
28Kapitel 3
Experimentelle Grundlagen
Der Aufbau des Experimentes zur Messung von u. a. der Doppelionisation von
Argon war eine Zusammenarbeit zwischen der Lasergruppe um P.Corkum in Ka-
nada und unserer Gruppe um H.Schmidt-B ocking und R.D orner hier in Frank-
furt. Von unserer Seite waren wir mit vier Leuten an dem Experiment betei-
ligt. Dieses Kapitel soll einen kurzen Einblick in den strukturellen Aufbau der
COLTRIMS-Kammer geben, d.h. im einzelnen  uber Jetsystem, Spektrometer,
Detektoren und Auswerteprogramm.
Weiter wird in diesem Kapitel auf den prinzipiellen Aufbau eines Ti:Sa-Lasersys-
tems und die Welleneigenschaften eines Laserstrahls eingegangen.
3.1 COLTRIMS
Viele experimentelle Nachweismethoden k onnen nur einzelne Bilder, integrale
Daten oder einen begrenzten Raumwinkel von bewegten Teilchen liefern. Hoch-
au
 osende Detektoren k onnen trotz aller Ranesse nur die Endzust ande der
auftreenden Teilchen messen, die Dynamik einer ablaufenden Reaktion sowie
die Korrelationseekte bei Vielteilchenreaktionen sind jedoch nicht direkt mess-
bar.
COLTRIMS ("Cold Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy\) ist eine vor
 uber zehn Jahren von Schmidt-B ocking und Ullrich [37] entwickelte experimen-
telle Methode, um Vielteilchensysteme kinematisch vollst andig untersuchen zu
k onnen. Der Aufbau besteht aus einem Zusammenspiel von (siehe Fig.3.1)
 gek uhltem, lokalisiertem Gastarget
 Spektrometer
 positionssensitiven Detektoren
 Aufnahmesystem
Der Gasjet kann beliebig mit einem Laser-, Atom- oder Ionenstrahl gekreuzt
werden, die Gr oe der Targetzone wird durch den  Uberlapp beider bestimmt.
Mit Hilfe von vielen, durch Widerst ande verbundenen Kupferplatten wird ein
29Abb. 3.1. COLTRIMS (Cold Target Ion Momentum Spectroscopy
homogenes Feld erzeugt; positiv und negativ geladene Teilchen werden in entge-
gengesetzte Richtungen beschleunigt. Um die schweren positiven Ionen (blaue
Teilchen im Bild) besser voneinander separieren zu k onnen und eine bessere
Flugzeitau
 osung zu bekommen, l asst man die Teilchen nach der Beschleuni-
gung durch einen feldfreien Raum, die sog. Driftstrecke, laufen. Die leichteren
und dadurch schnelleren Elektronen (rote Teilchen im Bild) werden durch ein
 uberlagertes, magnetisches Feld auf Kreisbahnen gezwungen. Alle Teilchen wer-
den mit zeit- und ortsempndlichen Detektoren nachgewiesen; damit sind alle
Informationen vorhanden, um die Anfangsimpulse der einzelnen Teilchen zu be-
rechnen und die abgelaufene Reaktion genau beschreiben zu k onnen.
Die einzelnen Teile werden im Folgenden genauer beschrieben. F ur weitere In-
formationen siehe [37].
3.1.1 Gastarget
Die Reaktionskinematik sollte so gut wie m oglich von der thermischen Bewegung
der Teilchen getrennt sein. Die L osung zu diesem Problem bietet ein gerichteter
und gek uhlter  Uberschallgasjet ("supersonic gas jet\):
Expandiert Gas adiabatisch aus einer Kammer hohen Druckes durch eine kleine
D use in eine Kammer niedrigen Druckes, so wird die maximale Geschwindigkeit
der Teilchen durch die umgebenden Vakuumdr ucke und Temperatur bestimmt.
Der Gasstrahl, der aus der D use austritt, l asst sich durch das Verh altnis zwischen
mittlerer freier Wegl ange 0 und D usendurchmesser D charakterisieren:
K =
0
D
(3.1)
Ist die Knudsenzahl K > 10, so handelt es sich um einen eusiven Strahl, das
Gas passiert die D usen onung ohne weitere Zusammenst oe. Bei der Expansion
der Teilchen aus der D use ist die thermische Energie Boltzmanverteilt. Wird da-
gegen K << 1, so kommt es innerhalb und nach der D use zu vielen St oen und
30die innere Energie sowie die ungerichtete Bewegungsenergie werden in axiale
Translationsenergie umgewandelt. Die Umwandlung bewirkt einen gerichteten
Masse
uss, dessen interne Temperatur TJet mit der Strahlgeschwindigkeit u
sinkt. F ur diesen Nichtgleichgewichtsvorgang kann man keine Temperatur im
Sinne der thermostatischen Denition angeben, sondern lediglich  Aquivalenz-
temperaturen. Die Vorg ange w ahrend der Expansion h angen von mehreren Be-
dingungen wie etwa Anfangsdruck, Gasgemisch, D usenkanall ange und - onung
ab.
Abb. 3.2. Schlierenbild einer rotationssymmetrischen Supersonic-Jet-Expansion [38].
Betrachtet man f ur ein ideales Gas mit der Masse m und der W armekapazit at
Cp die adiabatische Expansion unter Ber ucksichtigung der Energieerhaltung, so
gilt folgender Zusammenhang:
CpT0 =
mu2
2
+ CpTJet (3.2)
T0 sei die Temperatur des Gases vor der Expansion. Weiter deniert man die
Machzahl M als das Verh altnis von Str omungsgeschwindigkeitu zu lokaler Schall-
geschwindigkeit a des Gases
M =
u
a
(3.3)
Ist M > 1, spricht man von  Uberschallgeschwindigkeit. Die lokale Schallge-
schwindigkeit ergibt sich dann zu
a =
r

  RT0
m
(3.4)
mit 
 = Cp=Cv. Die Machzahl l asst sich damit ausdr ucken als
M =
s
2

   1

TJet
T0
  1

: (3.5)
F ur die Temperatur des Gasstrahls ergibt sich dann
TJet
T0
=

1 +
(
   1)M2
2
 1
: (3.6)
31Man erkennt, dass die Temperatur des Strahls um so kleiner ist, je gr oer die
Machzahl wird. Ebenso kann man die Machzahl M als eine Funktion des Ab-
standes D use-Skimmer betrachten
M  = c
 x
D

 1
; (3.7)
wobei x der Abstand D use Skimmer ist, D der D usendurchmesser und c eine
Konstante ist, die von 
 abh angt (f ur Argon ist c=1.33).
Das ausstr omende Gas wechselwirkt mit dem Restgas der Umgebung, es bil-
den sich unterschiedliche Zonen aus (Abb.3.2 und Abb.3.3).
Abb. 3.3. Schematische Struktur einer Jet-Expansion [39].
Den von Stowellen eingeschlossenen Bereich mit M >> 1 nennt man die Zo-
ne of Silence, das Gas str omt hier laminar. Das Fehlen von Turbulenzen ist
eine Folge der Z ahigkeit des  uberschallschnell str omenden Gases. An der Sto-
welle "h oren\ die Gasteilchen erstmals das umgebende Restgas, es entsteht ein
sehr heisser und dichter Bereich, dessen Tiefe mit der Intensit at der Stowelle
w achst. Der Skimmer taucht in die Zone of Silence und sch alt so einen gerich-
teten, schmalen Atomstrahl niedriger Temperatur als Target heraus (Abb.3.4).
Die Umwandlung von thermischer in gerichtete Energie f uhrt zu einer sehr ef-
fektiven Abk uhlung des Gases, teilweise bis in den Bereich weniger Kelvin. Im
mikroskopischen Bild [40] bedeutet die Abk uhlung des Gases, dass die statis-
tisch verteilten Bewegungen der Gasatome reduziert werden (siehe Abb.3.5):
Man betrachte die Bewegung eines Gases nur in der x-Richtung. Da die Be-
wegungen statistisch verteilt sind, ist es genauso wahrscheinlich, dass sich ein
Atom mit einer bestimmten Geschwindigkeitskomponente nach rechts (+x) wie
nach links (-x) bewegt. Die Geschwindigkeitskomponente vx ist also symme-
trisch in der Links-Rechts-Richtung um die wahrscheinlichste Geschwindigkeit
32Abb. 3.4. Gerichteter Gasjet
vx = 0 verteilt. Bewegt sich nun ein zunehmender Teil der Atome mit einer
Geschwindigkeit die nahe vx = 0 liegt, so sinkt die Temperatur des Gases. Die
Breite der Geschwindigkeitsverteilung ist deshalb ein Ma f ur die Temperatur.
In einer  Uberschallexpansion ist jedoch die wahrscheinlichste Geschwindigkeits-
komponente in Strahlrichtung nicht Null, da sich das Gas mit verschiedenen
Flugeschwindigkeiten von der D use fortbewegt. Die Temperatur ist unabh angig
von der Flugeschwindigkeit, da die chemischen und physikalischen Eigenschaf-
ten eines Gaspaketes nur davon abh angen, was in der unmittelbaren Umgebung
passiert. Die Reduktion der Geschwindigkeitsverteilung in einem  Uberschall-
strahl nennt man auch Translationsk uhlung. G abe es keine St oe zwischen den
Atomen, dann w urden sie sich gem a ihrer Transversalgeschwindigkeit r aum-
lich trennen. Beliebige kleine Gaspakete bestehen demnach aus Atomen gleicher
Transversalgeschwindigkeit und sind in dieser Richtung abgek uhlt. Nahe der
D use ist der Gasdruck im Strahl noch relativ hoch; dort kollidieren die Teilchen
fortw ahrend miteinander. Diese St oe bewirken nun eine teilweise Gleichvertei-
lung zwischen den transversalen Geschwindigkeitskomponenten und den ande-
ren Freiheitsgraden in der Bewegung der Atome. Die Folge ist eine K uhlung der
longitudinalen Geschwindigkeitskomponente, also paralell zu der Richtung des
Gasstrahls.
Nachdem das Gas durch die D use expandiert ist, vergr oert sich jedoch der
mittlere Abstand zwischen den Atomen, und die Zahl der St oe nimmt ab. Die-
ser K uhlung ist also ein sich selbst begrenzender Proze.
3.1.2 Spektrometer
Die in einer Reaktion entstandenen Teilchen werden mit Hilfe von elektrischen
und magnetischen Feldern auf die Detektoren projiziert. Die Feldgeometrie des
Spektrometers kann dem jeweiligen Experiment angepasst werden, so dass alle
entstehenden Energien und Impulse der Ionen und Elektronen abgebildet wer-
den k onnen.
Abb.3.1 zeigt ein typisches Beispiel f ur ein COLTRIMS-Spektrometer. Aus Auf-
treort und Flugzeit wird der Startimpulsvektor der Teilchen berechnet. Target
und Laserstrahlintensit aten sind so gew ahlt, dass m oglichst Einzelstobedin-
33Abb. 3.5. Zu sehen ist die Ionen-Flugzeitverteilung eines  Uberschallgasstrahls
(schmale Verteilung) und eines warmen diusen Hintergrundgases (brei-
te Verteilung) [41].
gungen vorliegen und man mittels Flugzeiten die Teilchen eindeutig und einer
Reaktion zuordnen kann.
Die Bewegung der Teilchen in elektrischen und magnetischen Feldern wird im
Folgenden kurz vorgestellt:
Elektrisches Feld
Das elektrische Feld ~ E leitet Elektronen und Ionen von der Targetzone in ent-
gegengesetzte Richtungen. Entlang der Spektrometerachse z erfahren die gela-
denen Teilchen mit der Anfangsgeschwindigkeit v0 in einer Strecke von x1 eine
gleichf ormige Beschleunigung von
~ a =
~ Eq
m
; (3.8)

iegen eine Zeit
t1 =
v0
a

r
v0 + 2x1a
a2 (3.9)
im elektrischen Feld und besitzen danach eine Geschwindigkeit von
v1 = v0 + at1 =
p
v0 + 2x1a + 2v0: (3.10)
Nach der Beschleunigung werden die Teilchen in einen feldfreien Raum der
L ange x2 zum Driften geschickt (siehe Abb.3.6). Die Zeit des Driftens t2 ist
gegeben durch
t2 =
x2
v1
(3.11)
und man erh alt eine Gesamt
ugzeit von
tges =
1
a

v0 +
ax2
v1

q
v2
0 + 2x1a

: (3.12)
34Abb. 3.6. Skizze eines Spektrometerarms [37]: Das Teilchen wird mit Hilfe des Ab-
saugfeldes in Richtung Detektor gelenkt, durch
iegt danach einen feldfreien
Raum (Driftstrecke) und wird im Detektor selbst stark nachbeschleunigt.
Senkrecht zur Spektometerachse wirken keine Kr afte auf die Teilchen, die Geschwin-
digkeiten sind durch die Auftreorte auf dem Detektor gegeben durch
vx;0 =
x
tges
und vy;0 =
y
tges
: (3.13)
Magnetisches Feld
In den meisten Coltrims-Experimenten haben Ionen und Elektronen einen ver-
gleichbaren Impuls. Aufgrund des groen Masseunterschiedes besitzen die Elek-
tronen jedoch eine viel gr oereEnergie bzw Geschwindigkeit. Um trotzdem Elek-
tronen aus dem gesamten Raumwinkel detektieren zu k onnen, zwingt man sie
durch ein  uberlagertes magnetisches Feld auf kleine Kreisbahnen. Abb.3.7 und
Abb.3.8 zeigen die simulierten Flugbahnen von drei Elektronen in einem elek-
trischen und magnetischen Feld. Zur Verdeutlichung der Schraubenbahn starten
die drei Teilchen mit jeweils unterschiedlichen Winkeln zur Spektrometerachse.
Die Lorentzkraft ~ FL = q~ v ~ B hat dabei nur auf die, zu den Feldlinien senkrecht
stehende Komponente der Teilchen Ein
uss. Durch ein Gleichsetzen von ~ FL mit
der Zentripetalkraft erh alt man den Gyrationsradius
rgyr =
mv?
qB
(3.14)
und die Umlaufdauer
Tgyr =
2m
qB
: (3.15)
Elektronen, die also senkrecht zur Spektrometerachse starten, bewegen sich
durch die Kombination von elektrischen und magnetischen Feldern auf einer
Schraubenbahn zum Detektor (siehe Abb.3.9).
35Abb. 3.7. XY-Ansicht der Bewegungen der Elektronen: Die gr une Trajektorie startet
unter einem Winkel von 30Grad, die rote Trajektorie unter einem Winkel
von 60Grad und die blaue Trajektorie startet senkrecht zur Spektrometer-
achse.
Abb. 3.8. Detektoraufsicht der in Abb.3.7 beschriebenen Elektronen. Sehr sch on sieht
man die Abh angigkeit der Gyrationsperiode von der senkrechten Kompo-
nente der Anfangsgeschwindigkeit.
36Abb. 3.9. Zu sehen sind die in Abb.3.7 beschriebenen Elektronen in 3D-Ansicht.
3.1.3 Detektoren
F ur den Nachweis der in einer Reaktion entstandenen Teilchen ist ein Delay Line
Detector System aufgrund der kompakten Bauweise, einer hohen Verst arkung
und der ortsau
 osenden Messung die optimale L osung. Mit den Komponenten
Microchannel-Plates (MCPs) und Delay-line Anode lassen sich Flugzeit und
Auftreort in hoher Au
 osung bestimmen, aus denen wiederum der Impuls be-
rechnet werden kann. Beide Komponenten werden von der Firma Roentdek
hergestellt und seien hier kurz vorgestellt. Genauere Informationen ndet man
unter [32].
MCPs
In einer Mikrokanalplatte (micro channel plate) ist die Funktion der Photo-
elektronenvervielfachung mit einer r aumlichen Au
 osung vereinigt. Eine MCP
besteht aus einem d unnen Glaspl attchen, in dem sich unter einem Winkel von
ca. 5-10 Grad viele mikroskopisch kleine Kan ale benden (Abb.3.10).
Legt man zwischen Vorder- und R uckseite der MCPs eine typische Hochspan-
nung von 1000-1500V pro Channelplate, so arbeitet jeder dieser Kan ale wie ein
Sekund arelektronenvervielfacher: Ein ankommendes Teilchen l ost beim Auftref-
fen auf die Wandung eines Kanals ein Elektron aus, dieses wird wiederum durch
die Hochspannung zur R uckseite beschleunigt und trit erneut auf eine Wand.
Die Stowahrscheinlichkeit wird durch die Kr ummung der Kan ale noch erh oht.
Da das Elektron inzwischen beschleunigt wurde, kann es nun mehrere Teilchen
herausschlagen und es entsteht durch die mehrfache Wiederholung des Prozes-
ses eine Elektronenlawine (siehe Abb.3.11). Diese kann beim Auftreen auf die
Anode als ein Spannungsimpuls aus dem System ausgekoppelt werden und stellt
37Abb. 3.10. Schematischer Aufbau eines micro channel plate [57].
somit das Signal "Ein Teilchen ist angekommen!\ dar. Die Anzahl der erzeug-
ten Sekund arelektronen ist abh angig von der angelegten Verst arkungsspannung,
dem Verh altnis von Kanall ange zu Durchmesser, der Beschichtung der Kan ale
und der Energie des einfallenden Elektrons. Als ein Ma f ur die Verst arkung
kann die, der austretenden Ladungsmenge proportionale Fl ache unter dem An-
odenpuls dienen.
Abb. 3.11. Entstehung einer Elektronenlawine: Das nachzuweisende Teilchen wird in
einem elektrischen Feld beschleunigt und kann beim Auftreen auf eine
Wand mehrere Elektronen herausschlagen. Diese nehmen weiter Energie
im Feld auf und schlagen ihrerseits noch mehr Elektronen heraus. Mit die-
ser Art der Vervielfachung kann eine Verst arkung von 10
3 bis 10
4 erreicht
werden.
In der Praxis weichen jedoch die angenommenen Trajektorien der Elektronen im
MCP durch Raumladungseekte und Feldinhomogenit aten ab. Als die wesent-
lichsten verst arkungsbegrenzenden Eekte sind Ladungs- und Stroms attigung,
sowie Ionenr uckkopplung zu nennen:
38 Die Raumladungswolke der Sekund arelektronen verzerrt innerhalb eines
Kanals das Beschleunigungsfeld. Aufgrund der kurzen Flugzeit der Sekun-
d arelektronen durch die MCPs ist dieser Eekt aber nicht dominant.
 Bei der Ionenr uckkopplung werden dagegen Restgasmolek ule von der Elek-
tronenlawine ionisiert. Da die Wahrscheinlichkeit f ur eine solche Ionisation
proportional zur Elektronendichte ist, ist sie am h augsten am Ende ei-
nes Kanals zu nden. Die ionisierten Molek ule werden nun, gem a dem
von auen angelegten Feld, in Richtung Kanaleingang beschleunigt und
k onnen weitere Sekund arelektronen ausl osen; ein Nachfolgepuls wir aus-
gel ost. Dieser Prozess kann sich st andig wiederholen und beschr ankt so
die Verst arkung bei geraden Kan alen.
Um speziell die Ionenr uckkopplung zu reduzieren, bedient man sich unterschied-
licher Anordnungen:
1. MCPs mit gekr ummten Kan alen, die sog. J-Bauweise
2. Chevron-Bauweise
3. Z-Bauweise
Das bei unserem Experiment verwendete Chevron besteht aus zwei hintereinan-
der angeordneten MCPs, deren Kanalachsen nicht parallel zueinander verlaufen
(siehe Abb.3.12). Dieser Anordnung verhindert, dass die mittlere freie Wegl ange
der positiven Ionen gro genug wird, um in den Eingangsbereich der Kan ale zu
gelangen und einen Nachfolgepuls auszul osen. Eine Verst arkung von bis zu 108
kann so erreicht werden.
Die Geschwindigkeitskomponenteentlang der Spektrometerachse (z-Achse) wird
Abb. 3.12. Chevron-Anordnung: Zwei MCPs werden mit nicht parallel zueinander
verlaufenden Kanalachsen hintereinander geschaltet.
durch einen Spannungsimpuls zur Zeit t an den micro channel plates nach Auf-
treen eines Teilchens und Erzeugung der Sekund arelektronen bestimmt.
39Delay-line Anode
Die von den MCPs kommende Elektronenwolke driftet einige Millimeter im
Raum, bevor sie auf eine Anode trit, die den Auftreort der Sekund arelek-
tronen und damit die Geschwindigkeitskomponenten in x- und y-Richtung er-
mittelt. Die Anode selbst besteht aus vier d unnen Dr ahten, von denen jeweils
zwei in x- bzw. y-Richtung gewickelt sind und dadurch ein feinmaschiges Gitter
aufspannen (siehe Abb.3.13).
Abb. 3.13. Die Anode besteht aus vier d unnen Dr ahten, die um einen Metallk orper
gewickelt und durch Keramik isoliert sind. Genauere Beschreibung siehe
Text.
Die Sekund arelektronen eines jeden Teilchens, das auf die MCPs auftrit, er-
zeugt so 8 Spannungsimpulse, von denen jeweils 2  uber die L ange des Drahtes
und die Ab
ugeschwindigkeit der aufgebrachten Ladung zeitlich miteinander
korreliert sind. F ur jeden Layer ergeben sich so zwei Dr ahte (Signal- und Re-
ferenzdraht), die beide den gleichen St orsignalen von auen ausgesetzt sind. Legt
man zwischen diese beiden Dr ahte eine kleine Potentialdierenz, so werden die
Elektronen auf nur einen Draht gesaugt (Lecher-Leitung). Die Signale werden
 uber ein RC-Glied ausgekoppelt und weiter verst arkt. Aus der Dierenz beider
Ausgangssignale k onnen St orsignale eliminiert werden.
Die Laufzeitdierenzen der elektrischen Impulse bez uglich der jeweils korre-
lierten Drahtenden ist ein Ma f ur die Entfernung des Auftreortes zu den
jeweiligen Drahtenden (Abb.3.13). Teilchen auf der Spektrometerachse d urfen
demnach auf keinem der Dr ahte eine Laufzeitdierenz aufweisen; Teilchen, die
"diagonal\ verschoben sind, weisen f ur beide Richtungen eine groe Dierenz
auf. Die gemessenen Geschwindigkeitskomponenten sind jedoch nur dann aus-
sagekr aftig, wenn die Summe der Laufzeiten eine Konstante ergibt, die der zu-
geh origen Drahtl ange entspricht.
Alle Komponenten der vektoriellen Geschwindigkeit sind so mit Hilfe eines
Delay-line Detector Systems mit hoher Genauigkeit mebar.
403.1.4 Aufnahmesystem
Als ein Datenaufnahme- und Auswerteprogramm wurde von der Firma Roent-
dek das Programm CoboldPC (Computer Based Online Oine Listmode Data-
analyser) f ur WindowsNT entwickelt. Als Schnittstelle und Kommunikations-
modul zwischen dem Programm und der Hardware des Experimentes dient eine
dynamic link library (DAQ.dll). F ur jeden ausgelesenen Channel, wie von z.B.
einem TDC oder ADC, muss daf ur eine Koordinate deniert werden. Die aufge-
nommenen Daten werden Event f ur Event in einem List Mode File gespeichert
(Abb.3.14). Dies hat den groen Vorteil, dass das Experiment sp ater in der
Analyse Event f ur Event wiederholt werden kann. Die Analyse kann durch ei-
ne weitere Funktionsbibliothek (dynamical link library) DAN.dll mit CoboldPC
durchgef uhrt werden. Abb.3.15 zeigt das Ablaufdiagramm von CoboldPC.
Abb. 3.14. Die aufgenommenen Daten werden in Form eines List Mode Files gespei-
chert, so dass das Experiment sp ater auf dem Computer Event f ur Event
nachvollzogen werden kann.
Es stehen auch andere Programme, wie z.B. das am CERN entwickelte PAW
oder ROOT zur weiteren Analyse zur Verf ugung.
3.2 Besonderheit eines Laser
3.2.1 Ti:Sa-Lasersysteme
Ein entscheidendes optisches Bauteil bei einem Laser ist das verst arkende Me-
dium. Es gibt das spektrale Verst arkungsprol vor und tr agt so entscheidend
zur Pulsbreite bei. Im Jahre 1982 wurde erstmals  uber einen mit Titan-Ionen
dotierten Saphir-Kristall (Ti : Al2O3) als Lasermedium berichtet. Mit einem
groen durchfahrbaren Frequenzbereich von 680nm bis 1100nm ist dieser Kris-
tall ein ideale Quelle f ur Femtosekunden-Laserpulse.
41Abb. 3.15. "
ow chart of CoboldPC data taking and analysis\
Die Energienieveaus des mit 0.2 Gewichtsprozent Titan-Ionen dotierten Saphir-
Kristalls zeigen sehr starke Photonenverbreiterungen auf (Abb.??). Anders als
bei freien Atomen sind die Energienieveaus im Festk orper nicht mehr diskret,
sondern sie weisen Energieb ander auf.
Die Elektronen werden durch einen Pumplaser mit der Energie hpump angeregt
und so aus dem Grundzustand 2T2 in eines der oberen Schwingungsniveaus des
angeregten Zustandes 2E bef ordert. Nach einer strahlungslosen Relaxation aus
42Abb. 3.16. Energieniveaus des Titan:Saphir-Kristalls [53]
Abb. 3.17. Emissionsverhalten des Titan:Saphir-Kristalls
den oberen Phononenniveaus besetzen alle Elektronen das angeregte Niveau 2E.
Es kommt zur Inversion der Besetzungsdichte und der Kristall emittiert spontan
und induziert eine Welle der Energie hL. Doch bereits bei hohen Zimmertem-
peraturen wird die Lebensdauer des obigen Zustandes stark reduziert.
In Abb.3.17 ist das Fluoreszenzverhalten des Kristalls gezeigt [53]. Man erkennt
die schon oben angesprochene spektrale Breite mit einem Maximum bei 800nm.
Der Laserkristall weist eine Vorzugsrichtung , eine sog. optische Achse auf; es
43wird zwischen - und -polarisiertem Licht unterschieden.
Um aus diesem kontinuierlich strahlenden Laser einen Kurzpulslaser zu machen,
ben otigt man einen Startmechanismus. Bei der Erzeugung von fs-Pulsen nutzt
man die Tatsache, dass der Brechungsindex des Laserkristalls nichtlinear von
der Intensit at der optischen Welle abh angt: L auft ein Strahl mit gausf ormiger
Intensit atsverteilung im Querschnitt durch ein Medium mit einem von der In-
tensit at abh angigen Brechungsindex, sp uren die Randbereiche der Strahls einen
anderen Brechungsindex als das Zentrum. Infolge der h oheren Intensit at in der
Strahlmitte ist dort die Brechzahl gr oer, d.h. das Zentrum wird sich langsamer
ausbreiten als die Randbereiche. Das Medium mit der inhomogenen Brechzahl
wirkt wie eine Sammellinse, der Laserstrahl wird fokussiert. Durch die Fokussie-
rung steigt nun die Feldst arke der Lichtes an, dadurch wird der Brechzahlgar-
dient noch gr osser und es setzt eine noch st arkere Fokussierung ein; usw. Eine
quantitative Beschreibung der Selbstfokussierung ndet sich in [54].
Abb.3.18 zeigt den schematischen Aufbau eines typische Ti:Sa-Lasersystems.
Abb. 3.18. Schematischer Aufbau eines Ti:Sa-Lasers.
3.2.2 Welleneigenschaft des Laserlichtes
Der idealisierte Bereich der geometrischen Optik ist nur bei sehr kleinen Wel-
lenl angen ( ! 0) gerechtfertigt. Ph anomene wie Interferenzen oder Beugung
sind allerdins nur durch die Wellennatur des Lichtes erkl arbar. Doch auch die
Re
exion oder Fokussierung eines Strahles zeigt bei genauerem Hinsehen eine
Abweichung von der Strahlenptik.
F ur die Fokusgr oe eines Laserstrahls sei folgende Absch atzung gemacht:
Laserstrahlen haben eine Gauverteilung. Fokussiert man sie mit Hilfe eines
Spiegels oder einer Linse der Fokusl ange f auf einen Gasstrahl (Abb.3.19), so
44Abb. 3.19. Fokussierung eines Gaustrahls mittels einer Linse (Fernfeldn aherung)
entsteht ein Fokuspunkt mit dem Radius w0. Nimmt man weiter an, dass sich
z.B. die Linse im Fernfeld mit der Gr oe w(f) bendet, so gilt folgender Zu-
sammenhang [58]:
w0  w(f) 
f

(3.16)
In der Praxis sollte der Gaustrahl die Linse so gut wie m oglich ausf ullen, um
einen Energieverlust zu vermeiden. Es sei also
D = !(f) (3.17)
mit einem angenommenen Verlust von < 1 Prozent bei dieser Linse. Mit einer
1=e-Verteilung des Strahls ergibt dies beim Fokuspunkt d0 = 2!0 nur noch 86
Prozent der urspr unglich eingestrahlten Energie, an den R andern sind es sogar
nur noch 1=e2  14Prozent.
Kombiniert man die gemachten Annahmen, ergibt sich die Gr oe des Fokus-
punktes zu
d0 = 2  w0 
2f
D
(3.18)
Mit der, in der Optik h aug benutzten Einf uhrung der f-Zahl
f# 
f
D
(3.19)
erh alt man
d0  2f#: (3.20)
Die Tiefe des Fokuspunktes l asst sich mit Hilfe der Rayleigh Range zR [58]
angeben
Fokus-Tiefe = 2zR  2f2 

2

d0
2
2
: (3.21)
Wird der Strahl mit einer Leistung P eingestrahlt, so ist die Peak-Intensit at in
der Mitte des Fokuspunktes gegeben durch
I0 =
2P
!2
0

P
2(f)2: (3.22)
45Um eine m oglichst hohe Intensit at im Fokus zu bekommen, sollte demnach die
Brennweite der Linse bzw des Spiegels so klein wie m oglich sein.
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Experimentelle Realisierung
Ein goer Vorteil von COLTRIMS ist seine 
exible Bauweise, die stets auf das
durchzuf uhrende Experiment angepasst werden kann. Die einzelnen Grundbau-
steine wurden schon im letzen Abschnitt beschrieben; dieses Kapitel soll nun die
Spezikationen des von uns aufgebauten Experimentes zur Untersuchung der
Doppelionisation von Argon erl autern.
Das Ti:Sa-Lasersystem wurde von der Corkum-Gruppe in Kanada gestellt und
auch betreut, so dass hier nur kurz darauf eingegangen wird.
4.1 COLTRIMS-Aufbau
4.1.1 Gasjet
Bei Zimmertemperatur besitzt ein Gaststrahl bereits eine mittlere kinetische
Energie von ET = 3
2kB  T = 39meV und demnach eine so groe Impulsver-
teilung, dass ein in der Reaktion  ubertragener Impuls auf das Ion nicht mehr
mebar wird. Um trotzdem in eine gen ugend gute Au
 osung der R uckstoionen
zu bekommen, wird eine K uhlung notwendig. Die Siedetemperatur von Argon
liegt bei 78K.
In diesem Sinne wird der Gasstrahl zuerst durch ein Kryostaten geleitet; um
Clusterbildung innerhalb des Strahls zu vermeiden, bringt eine Gegenheizung
des Strahl auf  uber 100K. Anschliessend expandiert das gek uhlte Gas adiaba-
tisch durch eine 30m groe D use und durch geeignete Umgebungsdr ucke stellt
sich eine  Uberschallexpansion ein (siehe Abschnitt 3.1.1). In einem Abstand
von ungef ahr 7mm taucht ein 300m groer Skimmer in die Zone of Silence
und schneidet das eigentliche Gastarget heraus. Eine  Ubersicht gibt Abb.4.1.
Die empndliche Stelle des Gasjets ist das D usenpl attchen; nur wenn es absolut
dicht und gerade auf dem Kaltkopf sitzt, trit der Gasstrahl den dar ubersitzen-
den Skimmer und es entsteht ein dichtes Gastarget (Abb.4.2). Der im Experi-
ment gemessene lokale Druck am Entstehungsort der Teilchen lag jedoch nur in
einem Bereich von 2  10 7mbar; der fehlende Faktor von 100 scheint auf eine
Fehljustage hinzudeuten.
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Abb. 4.1. 1-stuger Argon-Gasjet
Abb. 4.2. Photo des Gasjets: Um die Dichtung des D usenpl attchens zu  uberpr ufen,
wird die ganze Spitze des Kaltkopfes in Ethanol getaucht.
4.1.2 Spektrometer und Detektoren
Das gebaute Spektrometer ist eine unabh angige Einheit des Experimentes und
ist f ur die gleichzeitige Detektion von Ionen und Elektronen ausgelegt. Es ist so

exibel wie m oglich gehalten, um f ur die verschiedenen Anwendungen schnell
umgebaut werden zu k onnen.
Das Spektrometer bendet sich in einer Ultra-Hochvakuumkammer, die  uber
ein Pumpensystem mit hoher Saugleistung verf ugt. In einem Doppelkreuzst uck
bendet sich die Wechselwirkungszone: durch den Skimmer im Boden
ansch
48str omt das zu untersuchende Gas in die Zone; ein innerhalb der Kammer be-
ndlicher Parabolspiegel kann bis auf einen Abstand von 5mm an die Zone
herangef uhrt werden. Die Wechselwirkung des Lichtpulses mit dem Gas ndet
bei einem  uberlagertem elektrischem Feld statt. Dieses muss gross genug sein,
um positiv und negativ geladenen Teilchen voneinander zu separieren und in die
zueinander entgegengetzten Spektrometerarme zu leiten. An den beiden Enden
des Spektrometers bendet sich jeweils ein ortssensitiver Detektor, so dass die in
der Reaktion entstandenen Fragmente in Koinzidenz gemessen werden k onnen.
Aus Auftreort und Flugzeit l asst sich eindeutig der Startimpuls der einzelnen
Teilchen bestimmen.
Der erste Schritt zur Realisierung eines Spektrometers ist die Simulation der
Elektronen- und Ionentrajektorien im elektrostatischen Feld. Dazu muss die
Laplace-Gleichung  = 0 mit den vorgegebenen Randbedingungen gel ost wer-
den. Hierbei unterscheidet man zwischen:
 Randbedingungen, die durch die auf konstantem Potential liegenden Elek-
troden geliefert werden (Dirichlet-Randbedingungen).
 Randbedingungen, die durch die Potential anderung in Richtung der Nor-
malen zwischen zwei auf verschiedenem Potential liegenden Elektroden
gegeben sind (Neumann-Randbedingungen).
Das Programm Simion wurde 1995 von David D.Dahl am Idaho National En-
gineering Laboratory entwickelt [44]. Es bietet die M oglichkeit, Gr oe, Orien-
tierung und Position von bis zu 200 Optikkomponenten frei zu w ahlen und die
Flugbahnen geladener Teilchen abh angig von den jeweils gew ahlten Startpara-
metern zu berechnen. Dazu werden Felder verwendet, die durch die Geometrie
und das Potential von Elektroden und magnetischen Polen in einem Gittersys-
tem festgelegt werden.
Simion l ost die Laplace-Gleichungmit der Methode der niten Dierenz-Technik,
die optischen Komponenten bestimmen die Randbedingungen. Dabei werden in
einem Iterationsverfahren jeweils die n achsten vier bei 2D- bzw. sechs Nach-
barpunkte bei 3D-Potentialfeldern verwendet, um neue Potentialwerte f ur die
Gitterpunkte zu erhalten.
Die Trajektorien der geladenen Teilchen sind nun das Ergebnis von drei un-
abh angigen Rechnungen: Zuerst werden elektrostatische, magnetische und durch
die Raumladung der Teilchen im Strahl auftretende abstoende Kr afte aufgrund
der momentanen Position und Geschwindigkeit der Teilchen berechnet. Diese
Kr afte werden im zweiten Schritt zur Berechnung der Teilchenbeschleunigung
verwendet. Mit der numerischen Runge-Kutta-Methode wird im dritten Schritt
die Position und Geschwindigkeit der Teilchen f ur den n achsten Zeitschritt vor-
ausberechnet. Um die Genauigkeit der Flugbahn zu maximieren, wird eine kon-
tinuierliche Anpassung der Zeitschritte selbst als Funktion der einwirkenden
Kraft durchgef uhrt.
Im folgenden sei die Impulskomponente parallel zur Spektrometerachse als Lon-
gitudinalimpuls pjj bzw z-Richtung und der Summenvektor der beiden, auf der
Spektrometerachse senkrecht stehenden Impulskomponenten als Transversalim-
puls p? bzw x- und y-Richtung deniert. Die einzelnen Spektrometerzweige
seien im Folgenden kurz vorgestellt:
49Ionenspektrometer
Die in der nicht-sequentiellen Doppelionisation entstehenden Ionen liegen im
Energiebereich von 3  10 3eV . Um den dreidimensionalen Impulsvektor der
Teilchen zu erhalten, m ussen Flugzeit und Auftreort gemessen werden. Da
die schweren Ionen einen nur sehr kleinen unterschiedlichen Transversalimpuls
haben, muss das Ionenspektrometer eine hohe transversale Impulsau
 osung auf-
weisen. Aus diesem Grund sollte das elektrische Absaugfeld in diesem Zweig so
gering wie m ogliche gehalten werden.
Durch eine r aumliche Ausdehnung der Wechselwirkungszone im m-Bereich
wird eine Orts- und Zeitfokussierung [37] in diesem Experiment nicht zwin-
gend ben otigt.
Um elektrische Feldspr unge bei dem  Ubergang von Beschleunigungs- und Drift-
strecke zu vermeiden, werden sie durch ein feinmaschiges Gitter getrennt. Das
Gitter wirkt dabei in Abh angigkeit von Maschenweite, Teilchenenergie und Feld-
gradienten wie ein Mikrolinsensystem; jede einzelne Masche fokussiert alle auf-
treenden Trajektorien auf einen Punkt. In unserem Fall h atte diese Fokus-
sierung die transversalen Impulskomponenten noch weiter verkleinert. Der ge-
genteilige Eekt einer Defokussierung wird dagegen bei einem Verzicht auf das
Gitter beobachtet.
Es wurden Simulationsrechnungen f ur Argonionen mit und ohne Gitter zwi-
schen Beschleunigungs- und Driftstrecke durchgef uhrt. Die unterschiedlichen y-
Auftreorte sind in der nachstehenden Tabelle aufgef uhrt:
Abb. 4.3. Simulierte Ionen
ugbahnen in der yz-Ebene mit Gitter.
50Abb. 4.4. Simulierte Ionen
ugbahnen in der yz-Ebene ohne Gitter.
Auftreorte von Abb.4.3 Auftreorte von Abb.4.4
Ion(1) Y(0mm) Ion(1) Y(0mm)
Ion(2) Y(7.05mm) Ion(2) Y(9.01mm)
Ion(3) Y(10.06mm) Ion(3) Y(12.61mm)
Ion(4) Y(7.14mm) Ion(4) Y(9.11mm)
Ion(5) Y(5.79mm) Ion(5) Y(5.79mm)
Ion(6) Y(-7.14mm) Ion(6) Y(-9.11mm)
Ion(7) Y(-10.06mm) Ion(7) Y(-12.61mm)
Ion(8) Y(-7.05mm) Ion(8) Y(-9.01mm)
Ion(9) Y(0mm) Ion(9) Y(0mm)
In beiden Simulationen 
iegen die Argonionen mit einer Energie 3  10 3eV in
einem elektrischen Feld von 10:5V=cm2 in einem 40Grad-Abstand von Target
weg. Ein Vergr oerungsfaktor von 1.25 konnte auch in den Messdaten beobach-
tet werden.
Die Ionen werden nach dem Durch
iegen der Beschleunigungs- und Driftstrecke
auf dem Recoildetektor nachgewiesen (siehe Abb.4.5). Die angelegte Spannungs-
dierenz von bis zu 2kV zwischen Vorder- und R uckseite der MCPs erfordert
ein Vakuum besser als 10 5mbar und limitiert so u.a. die Targetdichte. Um
Felddurchgrie des hohen Nachbeschleunigungsfeldes zu vermeiden, schlie die
Driftstrecke mit einem Gitter ab.
Elektronenspektrometer
Im Vergleich zu den Ionen besitzen die Elektronen eine groe Anfangsgeschwin-
digkeit, so dass ein relativ hohes elektrisches Absaugfeld ben otigt wird, um alle
Teilchen detektieren zu k onnen. Ein zus atzlich  uberlagertes Magnetfeld paral-
lel zur Spektrometerachse zwingt die Elektronen auf ihrem Weg zum Detektor
auf eine Schraubenbahn. Elektronen, deren Flugzeit ein Vielfaches der Gyrati-
onsperiode entspricht, werden jedoch auf dem gleichem Punkt auf dem Detektor
abgebildet; der Transversalimpuls dieser Teilchen l asst sich somit nicht mehr be-
stimmen.
51Abb. 4.5. Recoildetektor
Abb.4.6 zeigt die simulierten Trajektorien von 10eV Elektronen, die in einem
elektrischen Feld von 10:5V=cm2 und einem magnetischen Feld von 6 Gauss in
einem jeweiligen 40Grad-Abstand von der Wechselwirkungszone weg
iegen.
Abb. 4.6. Simulierte Elektronentrajektorien in der yz-Ebene
Bei der nicht-sequentiellen Doppelionisation werden zur "gleichen\ Zeit zwei
Elektronen erzeugt; beide Teilchen treen nach der Beschleunigungs- und Drift-
strecke in wesentlich k urzeren Abst anden auf den Elektronendetektor, als die
Laufzeit eines Signals auf den Dr ahten ist. Man spricht von Multi-Hit-Ereignissen.
Zwei Signale m ussen bei dem Auftreen auf einen Detektor einen zeitlichen
und r aumlichen Mindestabstand voneinander haben, um von der Elektronik als
einzelne Teilchen erkannt zu werden. Trit ein erstes Teilchen in die Mitte ei-
ner quadratischen Delaline-Anode mit zwei Windungsebenen, so gibt es die in
Abb.4.7, Teil A zu sehende Totzeitzone, in der ein zweites Teilchen nicht detek-
tiert werden kann.
Eine deutliche Verbesserung der Multi-Hit F ahigkeit eines Detektors konnte
durch das Hinzuf ugen eines dritten Layers erreicht werden. Die drei Ebenen des
Detektors (Hexanode) bilden jeweils einen Winkel von 60 Grad zueinander, so
dass der dritte Layer als eine Linearkombination der ersten zwei Layer aufge-
52fasst werden kann. Ereignisse, die vorher in der Totzeit lagen, k onnen nun durch
die dritte Ebene eindeutig in Ort und Zeit zugeordnet werden. Die Totzeitzone
verkleinert sich dadurch erheblich und entspricht nur noch einem kleinen Kreis
um den Auftreort des ersten Teilchens (siehe Abb.4.7, Teil B).
Abb. 4.7. Die Totzeitzonen bei A) einer quadratische Anode und B) Hexanode, wenn
das erste Teilchen in der Mitte auftrit [42].
Die in unserem Experiment verwendete Hexanode ist in Abb4.8 zu sehen.
Abb. 4.8. Hexanode
F ur das gesamte Spektromter musste ein Kompromiss zwischen dem gew unsch-
ten 4-Raumwinkel f ur die Elektronen und einer m oglichst guten transversalen
Impulsau
 osung f ur die Ionen gefunden werden. Einen schematischen  Uberblick
gibt Abb.4.9, ein Photo des Spektromters zeigt Abb.4.10:
53Abb. 4.9. Schematische Darstellung des gesamten Spektrometers mit Detektoren.
Die in einem jeweiligen Abstand von 5mm stehenden Kupferplatten sind mit
einer Spannungsquelle verbunden und durch jeweils 100k
-Widerst ande vonein-
ander getrennt. Der feldfreie Raum der Drift wird durch eine Aluminiumr ohre
realisiert. Das magnetische Feld wird mit zwei groen Helmholtzspulen und zwei
kleinen Korrekturspulen auerhalb der Vakuumkammer erzeugt (Abb.4.11).
Abb. 4.10. Photo des gebauten Spektrometers.
4.1.3 Elektronik
Von Elektronen- und Ionendetektor werden jeweils ein Zeit- und vier Anoden-
signale mittels RC-Gliedern kapazitiv von der Hochspannung ausgekoppelt und
54Abb. 4.11. Photo des gesamten COLTRIMS-Aufbaus.
aus der Vakuumkammer gef uhrt.
Die besonders empndlichen Zeitsignale werden in Fast Ampliern (FA) so weit
verst arkt, dass sie von einen Constant Fraction Discriminator (CFD) erkannt
und in logische NIM-Signale umgewandelt werden k onnen. F ur die Anodensig-
nale wird dieser Vorgang in einer, von der Firma Roentdek [42] entwickelten
Dierential Linear Amplier Trigger-Box (DLTR-Box) durchgef uhrt: In dieser
Box sind die Entkopplungsglieder f ur die einzelnen Anodensignale, sowie ein
Vorverst arker und ein CFD vorhanden.
Um aus den vielen, auf den Detektoren auftreenden Signalen die gew unschten
Teilchen herauszultern, wird die Aufnahme an eine Bedingung gekn upft. Dieser
sog. Trigger besteht aus einer logischen AND- und OR-Schaltung und beinhaltet
in unserem Experiment das Auftreen eines Ar1+ oder Ar2+ in einer festgeleg-
ten Flugzeit nachdem das Lasersignal eingegangen ist (gestrichelter Bereich in
Abb.4.12). Damit dies m oglich wird, m ussen die einzelnen Signale mittels Ga-
te&Delay Generatoren (G&DG) in der Zeit verschoben und in die Breite gezo-
gen werden. Die Flugzeitsignale des Ionendetektors und des Lasersignals werden
dabei in einen Time-to-Amplitude-Converter (TAC) kombiniert: Die Zeitspan-
ne zwischen den zwei Signalen wird so eine analoge Signalamplitude zugewiesen.
Der verwendete LeCroy Time-to-Digital Converter (TDC) wird im Common-
Stop-Modus betrieben: Er nimmt solange Daten auf, bis er einen Stopp durch
den Trigger bekommt und schaut dann 32s zur uck in die Vergangenheit. Der
Phillips TDC kann dagegen nur in einem sehr kurzen Zeitraum (Gate) Daten
aufnehmen und wurde aus diesem Grund f ur die Anodensignale des Ionendetek-
tors eingesetzt. Sind in der verschalteten Koinzidenz alle Bedingungen erf ullt,
wird der TDC gestoppt und die Daten mittels CAMAC-Interface auf den PC
 ubertragen.
Die gesamte Verschaltung ist in Abb.4.12 schematisch dargestellt.
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Abb. 4.12. Schaltplan der verwendeten Elektronik; der eingerahmte Bereich zeigt die
Koinzidenz-Verschaltung.
4.2 Laserspezikationen
Das verwendete Ti:Sa-Lasersystem der Gruppe von P. Corkum in Ottawa sei
hier kurz vorgestellt:
 Der Oszillator wird mit einem 5W Argon Laser von Coherent gepumpt.
Der Kristall selbst ist 4mm dick und erzeugt durch "Self-Modelocking\
Pulse mit einer L ange von 15fs. Die durchschnittliche Ausgangsleistung des
56Oszillators liegt bei 300mW mit einer Wiederholungsrate von 80MHz. Um
Dispersionen 2ter Ordnung zu vermeiden, ist zus atzlich ein Prismenpaar
eingebaut (siehe Abb.3.18.
 Die aus dem Oszillator kommenden Pulse werden mit Hilfe eines Gitters
(600 Dr ahten pro mm) im Impulsraum gestreckt. Ein weiteres Prismen-
paar kontrolliert die Dispersion 4ter Ordnung.
 Der gestreckte Puls wird in einem RegA ("Regenerative Amplier\) ver-
st arkt. Die Ausgangsleistung betr agt nach diesem Schritt ungef ahr 5J
bei einer Wiederholungsrate von bis zu 100kHz.
 Mit einem weiteren Gitter wird der Puls auf 35fs komprimiert. Die Energie
pro Puls liegt damit bei 3J.
 Mit einem Teleskop wird der Pulszug auf einen Strahldurchmesser von
1cm vergr oert, durch ein optisches Fenster in die COLTRIMS-Kammer
geleitet und mit Hilfe eines Parabolspiegels (Fokusl ange = 5cm) auf den
Gasjet fokussiert. Die gemessene Gr oe des "Fokuspunktes\ liegt damit
bei 3m FWHM.
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Messung und Eichung
Es wurden mehrere Messungen der Doppelionisation von Argon bei unterschied-
lichen Energien und Polarisationsrichtungen gemessen. Die Eichung und Aus-
wertung der Daten erfolgte in PAW.
5.1 Messreihen
Um eine gute Statistik f ur Ar2+-Ionen zu bekommen, muss eine Messreihe zwi-
schen 20-30 Stunden laufen. Kleinere Schwierigkeiten ergaben sich dabei durch
die Stabilit at des Lasers oder Temperaturschwankungen des Kaltkopfes. Aus
diesen und weiteren Gr unden (u.a. auch wieder eine  Uberschwemmung des La-
serlabors!) wurden viele Messreihen zeitweise unterbrochen; die wichtigen Para-
meter der Messung wie Intensit at, Polarisation und Jetdichte sollte dies jedoch
nicht ver andert haben.
Die Laserintensit at konnte f ur jede Messreihe durch das gemessene Verh altnis
Ar2+=Ar1+ und den Vergleich zu der kalkulierten Kurve (Abb.5.1 aus [26])
geeicht werden. Es konnte eine maximale Laserintensit at von 21014W=cm2 er-
mittelt werden.
Mit Argon wurden folgende Doppelionisations-Messungen durchgef uhrt:
Laserpolarisation Ar2+=Ar1+ Intensit at in W=cm2
horizontal 1.2% 2  1014
horizontal 1.0% 1  1014
horizontal 0.7% 7  1013
horizontal 0.6% 6  1013
vertikal 1.0% 1  1014
5.2 Eichung
Mit einer COLTRIMS-Apparatur k onnen nur Zeiten gemessen werden. Orte,
Impulse, sowie auch elektrische und magnetische Felder m ussen mit Hilfe dieser
58Abb. 5.1. Das Verh altnis von Ar
2+ zu Ar
1+ ist als Funktion der Laserintensit at auf-
getragen: Die durchgezogene Linie zeigt S-Matrix Rechnungen aus [32], die
kleinen Kreise sind von [22], die weissen Kreise von [45], sowie die schwar-
zen Kreise von [26].
Zeiten berechnet werden. Die Eichung der Messreihe "horizontale Polarisation
bei Ar2+=Ar1+ = 1:0\ sei hier exemplarisch kurz vorgestellt.
In den weiteren Betrachtungen spannen die Koordinaten x und y die Detek-
torebene auf, z zeigt in Richtung der Spektromeerachse (Abb.5.2).
Abb. 5.2. Koordinatensystem bei horizontaler Polarisation
595.2.1 Flugzeit, Auftreorte und umgebende Felder
Elektronen Recoils
Zeitsumme
F ur jeden Detektor erh alt man ein von den MCPs kommendes Zeitsignal und
f ur die Ortsinformation vier Signale von der Delay-Line Anode. Aus der Dif-
ferenz der korrelierten Laufzeitsignale kann der Auftreort f ur jeden Layer des
Detektors berechnet werden. Die Summe zweier zugeh origer Signale entspricht
der gesamten Laufzeit durch die Drahtebene und muss dementsprechend immer
die gleiche Konstante ergeben (Zeitsumme).
Die Zeitsumme sollte von dem Auftreort auf dem Detektor unabh angig sein.
Abb.5.2.1 und Abb.5.2.2 zeigen, dass dies f ur Elektronen und Recoils zum
gr oten Teil erf ullt ist.
Abb.5.2.1 Abb.5.2.2
Flugzeiten
Mit Hilfe der Flugzeit k onnen die gemessenen Ar1+- und Ar2+-Ionen vonein-
ander separiert werden. Die einfach geladenen Teilchen sind dabei nur f ur die
weitere Eichung, wie z.B. die Berechnung des elektrischen Feldes, wichtig. Nur
die um einen Faktor 100 geringeren gemessenen zweifach geladenen Argonionen
sind in diesem Fall von wissenschaftlichem Interesse.
Die gemessenen Flugzeiten sind Abb.5.2.3, Abb.5.2.4 und Abb.5.2.5 zu sehen; es
handelt sich dabei noch um die direkt vom LeCroy-TDC kommenden Rohdaten
in der Einheit Kan ale (2 Kan ale = 1 ns):
60Abb.5.2.3 Abb.5.2.4
Abb.5.2.5
Die einzelnen Messreihen laufen jeweils mehrere Stunden, in denen die Parame-
ter des Experimentes u.a. das elektrische Feld des Spektrometers nicht ver andert
werden d urfen. Die Konstanz des E-Feldes l asst sich mit Hilfe der Flugzeiten
der Teilchen  uberpr ufen:
Abb.5.2.6 und Abb.5.2.7 zeigen die Flugzeiten von Elektronen und Ionen relativ
zum Lasersignal in Abh angigkeit von der Mezeit:
61Abb.5.2.6 Abb.5.2.7
Abb.5.2.7 zeigt, dass die Flugzeiten
der Ionen mit der Zeit wandert. Um
dies zu kompensieren wurde ein glei-
tender Mittelwert der Flugzeit in die
Eichung eingebaut.
Orte
Aus den Anodensignalen lassen sich jeweils zwei-dimensionale Ortsbilder der
Ionen und Elektronen darstellen. W ahrend der Messung ist es nicht m oglich,
die Targetzone auf die Nullpunkte der Detektoren einzujustieren, so dass die
Ortsverteilungen nachtr aglich verschoben werden m ussen. Erf ullen die Teilchen
die Bedingungen Zeitsumme und Flugzeit, so ergeben sich folgende Ortsbilder:
62Abb.5.2.8 Ortsverteilung der
Elektronen
Abb.5.2.9 Ortsverteilung der Ar1+-
Ionen
Abb.5.2.10 Ortsverteilung der
Ar2+- Ionen
63Magnetisches Feld Elektrisches Feld
Wie in Abschnitt 3.1.2 gezeigt, h angt
die Gyrationsperiode nur vom Ma-
gnetfeld ab; die transversale Ge-
schwindigkeit der Teilchen zeigt sich
in dem Radius der Gyration
(TOF)e = n  TGyr
mit n = 1;2;3;:::. Tr agt man den Ab-
stand zwischen Auftreort des Teil-
chens und Nullpunkt der Hexanode
gegen uber der Flugzeit auf, so erh alt
man die, in Abb.5.2.11 zu sehen-
den Wiggels. Da der Abstand zwi-
schen zwei Knoten genau einer Gy-
rationsperiode TGyr entspricht, l asst
sich das Magnetfeld ganz leicht be-
stimmen  uber
TGyr =
2m
Bq
und es ergibt sich ein Wert von
B[G] =
357:2
TGyr[ns]
=
357:2
32:8ns
= 10:9:
Abb.5.2.11 Wiggelspektrum
Die Teilchen bewegen sich im elektri-
schen Feld mit konstanter Beschleu-
nigung, so dass mit Hilfe der gemes-
senen Recoil
ugzeit (die aufgrund der
l angeren Flugzeit genauer als die der
Elektronen ist) zur uck auf das elek-
trische Feld und  uber die bekannten
Widerst ande auf die angelegten Span-
nungen im Spektrometer geschlossen
werden kann. Sei x1 die Beschleuni-
gungsstrecke, x2 die Drift der Recoil-
seite des Spektrometers (Abb.3.6),
TG die Gesamt
ugzeit von Ar+, q die
Ladung von Ar+ und m die Masse
von Argon, so gilt
E =
m
qT 2
g
0
@p
2x1 +
s
x2
2
2x1
1
A
2
=
m
qT 2
g
 
p
2  20:05cm+
r
(45cm)2
2  20:05cm
!2
= 10:65
V
cm
:
Zeitnullpunkt
Der genaue Zeitpunkt der Entstehung wird f ur sp atere Impulsberechnungen
ben otigt. Gemessen werden allerdings nur Flugzeiten relativ zum Laserpuls und
dieser wird an einer beliebigen Stelle in der Pulserzeugung ausgekoppelt und
 uber ein in der L ange nicht genau bestimmtes Kabel in die Datenaufnahme
64geleitet. Diese Verschiebung kann nur durch die gemessenen Elektronen und
Recoils bestimmt werden. Es gibt zwei verschiedene Methoden:
In Abb.5.2.11 ist der zweite Wig-
gel der Elektronen zu sehen. Rech-
net man dementsprechend die zweifa-
che Gyrationsperiode von 2  32:8ns
zur uck, ergibt sich ein Elektronen-
Zeitnullpunkt von
etof 0 =  26:7ns
 Uberpr ufen l asst sich dies mit dem
Recoil-Flugzeitspektrum. Zu sehen
sind gleich mehrere Referenzpunkte,
f ur die gilt
t /
r
1
a
/
r
m
q
d.h. das Spektrum ist eine lineare
Funktion der Wurzel aus dem Masse-
Ladungs Verh altnis. Die Geradenglei-
chung kann  uber zwei Punkte de-
niert werden
t = const 
r
m
q
+ t0
und es ergibt sich ein Zeitnullpunkt
von
rtof 0 =  27:765ns:
5.2.2 Impulse
z-Impulse
Die Impulse in Flugzeitrichtung h angen nur von den Gr oen elektrisches Feld
und absolute Flugzeit ab (lineare N aherung f ur kleine Impulse)
pz = q  E  (t   t0) (5.1)
In der Einfachionisation gilt folgende Impulserhaltung
~ pPh + ~ pAr = ~ pAr+ + ~ pe ; (5.2)
so dass Recoil- gegen Elektronenimpuls aufgetragen eine Diagonale ergeben
muss (Abb.5.3).
x- und y-Impulse
Die Impulse senkrecht zur Flugzeitrichtung sind abh angig von der Auslenkung
auf dem Detektor und der absoluten Flugzeit.
 F ur die Recoils gilt
px = mAr+ 
x
absoluteTOF
(5.3)
py = mAr+ 
y
absoluteTOF
: (5.4)
65Abb. 5.3. Recoilimpuls gegen Elektronenimpuls aufgetragen; aufgrund Impulserhal-
tung muss sich eine Diagonale ergeben.
 Die Elektronen ben otigen aufgrund der Schraubenbahn eine genauere Be-
trachtung: Der gesamte Transversalimpuls ergibt sich als Tangente an den
von der Gyration beschriebenen Kreis. Betrachtet wird der Abstand R
zwischen dem Auftreort und dem Nullpunkt mit dem eingeschlossenen
Winkel  (siehe Abb.5.4)
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Aus dem gleichschenkligen Dreieck folgt
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R
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Aus mv
2
rGyr = q~ v  ~ B folgt f ur den gesamten Transversalimpuls
jp?j = rGyr  q  B = q  B 
s
x2 + y2
2   2cos()
: (5.7)
Die Aufspaltung von p? in x- und y-Impulse geschieht mit Hilfe einer
Drehmatrix
~ e =

ex
ey

=

cos(=2)   sin(=2)
sin(=2) cos(=2)


1
p
x2 + y2

x
y

(5.8)
66Abb. 5.4. Die Projektion der Trajektorien auf die Detektorebene.
Daraus folgt f ur die einzelnen Impulse
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
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Impulse des zweiten Elektrons
Das zweite Elektron konnte aufgrund des Fehlens des dritten Layers der Hexan-
ode nicht gemessen werden und muss so  uber die Erhaltung des Gesamtimpulses
im System bestimmt werden. Bei einer Vernachl assigung des Photonenimpulses
gilt f ur alle Raumrichtungen
~ pe;2 =   ~ pAr2+   ~ pe;1: (5.11)
5.2.3 Untergrund
Trotz den bisherigen Bedingungen von Zeitsumme, Flugzeit und Ort bendet
sich ein nicht vernachl assigbarer Anteil von Untergrund in den Spektren.
Eine grobe Absch atzung gibt die Eventskala in Abb.5.3. Alle zusammengeh oren-
den Events sollten sich auf der Diagonalen benden; die umliegenden Daten-
punkte k onnen keinem eindeutigen Ereignis zugeordnet werden. Der Untergrund
betr agt bei dieser Messreihe ca. 25%.
67Eine genauere und in dieser Arbeit verwendete Methode basiert auf dem Er-
stellen eines Untergrundbildes: Um sicher zu gehen, dass es sich wirklich um
ein dem Ar1+ nicht zugeordnetes Elektron handelt, werden Daten aus zwei ver-
schiedenen Events kombiniert. D.h. das Elektron aus dem n-ten Event wird
gespeichert und dann mit dem Ar1+ aus dem (n+1)-ten Event zusammen dar-
gestellt. Hierbei handelt es sich um nachgewiesene Elektronen und Ionen, die
im gleichen Laserpuls, jedoch aus zwei verschiedenen Atomen entstanden sind.
Als Beispiel sind in den nachfolgenden Bilder die Impulse parallel zur Polarisati-
onsachse des ersten und zweiten Elektrons bei einer Intensit at von 100TW=cm2
gegeneinander aufgetragen:
pze1jj vs pze2jj mit Un-
tergrund
Simulierter Unter-
grund mittels "Event-
mixing\
pze1jj vs pze2jj ohne
Untergrund
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Ergebnisse und
Interpretation
Fr uhere Experimente zeigen, dass der R uckstreuproze in der Doppelionisati-
on parallel zur Laserpolarisation durch das optischen Feld gesteuert wird; die
Elektronen werden in die gleiche Hemisph are emittiert. Die Energieverteilung
zwischen den Elektronen zeigt jedoch auch eine Abh angigkeit von der Coulomb-
Wechselwirkung im Kontinuum.
Diese Arbeit konzentriert sich auf zwei Sichtweisen des R uckstreuprozesses :
i) Impulse der Elektronen und Ionen in der Richtung parallel zum elektrischen
Feld, wobei das "Fehlen\ der Schwelle, intensit atsabh angiger Ph anomene und
die Aufteilung in Sto- und Anregungsionisation diskutiert werden
ii) Impulse der Elektronen und Ionen senkrecht zum elektrischen Feld, wobei die
Drei-K orper-Wechselwirkung des R uckstreuprozesses im Vordergrund steht.
6.1 Vorherige Ergebnisse
Die Frankfurter Gruppe hat fr uh angefangen, Atome und Molek ule in starken
Laserfeldern zu untersuchen. Die Experimente unterscheiden sich im prinzipiel-
len Aufbau kaum, es wurden Detektorau
 osung und Laserintensit at verbessert,
so dass eine Beobachtung des Reaktionsvorganges aus mehreren Sichtweisen
m oglich wurde.
Zu dieser Arbeit gibt es haupts achlich zwei Vorg anger:
6.1.1 Marburg-Messung 1999
In diesem Experiment wurde die Doppelionisation von Helium mit einem Ti:Sa-
Lasersystem (800nm, 220fs, 1kHz) aus der Gruppe um Harald Giessen in Mar-
burg untersucht [30]. Die Ergebnissezeigen einen Nachweis f ur den nicht-sequentiellen
Vorgang bei der Doppelionisation in einem bestimmten Intensit atsbereich und
verizieren das R uckstreumodell als den dazugeh origen Prozess. Abb.6.1 zeigt
einen Vergleich der Impulsverteilungen bei einfach und doppelt geladenen Ionen.
69Abb. 6.1. Impulsverteilung der einfach (links) und doppelt geladenen Ionen (rechts).
Wie man deutlich sieht, besitzen die Ionen bei der Doppelionisation eine viel
gr ossere kinetische Energie, die nicht von einem sequentiellen Proze stammen
kann. Das Minimum bei Null deutet an, dass eine back-zu-back Emission eher
unwahrscheinlich ist und beide Elektronen im Endzustand parallel zueinander
liegen. Die gemessenen Impulse von bis zu 4
p
Up entsprechen der maximal auf-
nehmbaren Energie, die klassisch im Photonenfeld erreicht werden kann.
Abb.2.15 (im Theorie-Teil) zeigt die longitudinale Impulskomponente beider
Elektronen, wobei  uber die transversale Komponente integriert wurde. Die Ma-
xima im ersten und dritten Quadranten zeigen eine Gleichverteilung der Impulse
zwischen den Elektronen. Als Begr undung f ur dieses "energy-sharing\ wurde der
Rescattering-Prozess herangezogen: Das erste Elektron wird durch das Wieder-
treen auf das Ion stark abgebremst und gibt den gr oten Teil seiner Energie
f ur die Ionisation des zweiten Elektrons ab. Die kinetische Energie beider Elek-
tronen wird so gleichverteilt und h angt nur von der Phase des Laserfeldes zur
R uckstreuzeit ab.
Fazit: Die gemessene Elektronenverteilung ist keine Eigenschaft des Atoms an
sich, sondern wird erst durch die Kopplung des optischen Feldes mit dem Atom
erreicht. Die Gleichverteilung der Energie auf beide Elektronen ist im R uckstreu-
prozess der Doppelionisation verankert.
Die Elektron-Ortsau
 osung des Experimentes erlaubte es jedoch nicht, einzelne
Impulse in transversaler Richtung zu bestimmen.
6.1.2 Frankfurt-Messung 2000/2001
In dieser Messung sollten die Ergebnisse aus Marburg um die transversale Im-
pulskomponente erweitert werden. Dazu wurde das Ti:Sa-Lasersystemder Grup-
pe Roskos in Frankfurt mit 1kHz, 150fs und 780nm verwendet. In der Marburg-
Messung musste aufgrund schlechter Au
 osung stets  uber die ganze transversale
Komponente integriert werden. Das Ergebnis aus der Marbug-Messung sollte in
dieser Messung durch weitere Bedingungen auf die Transversalrichtung unter-
70sucht werden.
In Abb.2.17 (im Theorie-Teil) sind die Ergebnisse der Frankfurt-Messung zu
sehen. Aufgetragen sind die longitudinalen Impulskomponenten beider Elektro-
nen mit zus atzlichen Bedingungen auf den Transversalimpuls (genaueres siehe
Abschnitt 2.5.3). Erkl art wird dies in [2] durch Elektron-Elektron-Abstoung:
Fliegen beide Elektronen parallel zueinander, muss aufgrund der Coulomb-
Abstoung eine transversale Komponente zwischen ihnen existieren und so einen
Winkel zwischen den beiden Flugbahnen bilden (Teilbild d). Wird ein transver-
saler Impuls von < 0:1a:u: gefordert, k onnen dagegen beide Elektronen nicht
die gleiche Geschwindigkeit aufweisen (Teilbild a).
Fazit: Die Energieverteilung zwischen den Elektronen kann nicht allein durch
den R uckstreu-Prozess erkl art werden. Eine weitere wichtige Rolle scheint die
Coulomb-Abstoung der schon im Kontinuum bendlichen Elektronen zu spie-
len. Nicht erkl arbar ist die, in den Teilbildern c und d noch immer beachtliche
Anzahl von um die Null verteilten Elektronen.
Die Messung lieferte noch keine vollst andige Beschreibung des Drei-K orper-
Problems, da das zweite Elektron durch Impulserhaltung bestimmt werden muss-
te. Weiterhin unbeantwortet bleibt die Frage nach dem Ein
uss des Laserfeldes
auf den Reaktionsprozess.
6.2 Kanada-Ergebnisse - Longitudinale Polari-
sation
6.2.1 Nichtsequentielle Doppelionisation unterhalb der Schwel-
le
In Kapitel 2 wurde gezeigt, dass sich die nichtsequentielle Doppelionisation qua-
litativ gut mit dem R uckstreumodell beschreiben l asst. In Abh angigkeit von der
R uckkehrenergie wird das zweite Elektron in einen angeregten Zustand oder
ins Kontinuum gehoben. Bei beiden Prozessen handelt es sich dabei um eine
inelastische Streuung im Coulomb- und Laserfeld, wobei ein zweites Elektron
freigesetzt wird. Welchen Ein
u die beiden Felder auf diesen Proze aus uben,
soll hier genauer untersucht werden:
Nach der klassischen Analyse des Rescattering-Modells kann das Elektron mit
einer maximalen Energie von 3.17 Up auf das Ion treen. F allt die maximale
R uckkehrenergie unter die Ionisationsschwelle des einfachgeladenen Ions
Emax
kin = 3:17  Up < I+
p (6.1)
sollte die Rate der Doppelionisation einen "Cut-O\ aufweisen.
Abb.6.2 zeigt das Verh altnis von doppelt zu einfach geladenen Ionen (durchgezo-
gene Linie), sowie die auf dem R uckstreumodell basierende Theorie (gestrichelte
Linie) [50] in Abh angigkeit von der Intensit at. Beide weisen einen scharfen Abfall
f ur die doppelt ionisierten Teilchen (in diesem Fall Helium) auf. Im Gegensatz
dazu zeigen die experimentellen Daten (Kreise) beim  Uberschreiten der Schwelle
keine abrupte Ver anderung.
71Abb. 6.2. Das Ratio von doppelt zu einfach geladenen Ionen in Abh angigkeit von der
Intensit at aus [49].
Vergleich von Ionen- und Elektronen-Impulsverteilungen
Ar2+-Impulsverteilungen sind aufgrund der Impulserhaltung  aquivalent zu den
Summenimpulsverteilungen der beiden Photoelektronen
~ pAr2+ = ~ pe;1 + ~ pe;2: (6.2)
Gemessen wurde bei den folgenden vier Intensit aten:
I [TW=cm2] Up [eV] Emax
kin [eV] Emax
kin   IAr+
p [eV]
120 7.17 22.73 -4.87
100 5.98 18.96 -8.64
70 4.18 13.25 -14.35
60 3.59 11.38 -16.22
Der erste angeregte Zustand von Argon liegt bei 15.7 eV, die Ionisationsschwelle
bei 27.6 eV. Bei allen vier Messreihen sollte demnach die R uckkehrenergie des
ersten Elektrons zu klein sein, um das zweite Elektron direkt zu ionisieren. Die
letzten zwei R uckkehrenergien sollten sogar f ur die Anregung von Argon nicht
ausreichen.
Abb.6.2.1.(a-d) zeigen die gemessenen Ar2+-Impulsverteilungen: Die f ur die
nichtsequentielle Doppelionisation erwartete Doppelpeak-Struktur bleibt aus;
zu sehen ist eine Verteilung um Null. Es scheint, entsprechend den niedrigen
72Energien, zumindest keine dominante direkte Ionisation via (e,2e) gegeben zu
haben.
Die dazugeh origen Elektronen sind in den nebenstehenden Abb.6.2.1.(e-h) zu
sehen; dabei ist der longitudinale Impuls des ersten Elektrons (x-Achse) gegen
den longitudinalen Impuls des zweiten Elektrons (y-Achse) aufgetragen: Im Ge-
gensatz zu den Ar2+-Ionen ist die Elektronenkorrelation bei allen Energien zu
beobachten! Beide Elektronen gehen mit groer Wahrscheinlichkeit in die glei-
che Hemissp are und besitzen im Endzustand den gleichen Impuls.
Eine Erkl arung f ur die gemessenen Daten liegt in der "falschen\ Kalkulation
des Schwellenwertes. Im R uckstreu-Modell wird die Streuung des ersten Elek-
trons mit dem Ion als "reiner\ (e,2e)-Sto im feldfreien Raum behandelt. Wird
ein zweites Elektron von seinem urspr unglichen Zustand in einen angeregten Zu-
stand gehoben, so ist genau die Energiedierenz zwischen diesen beiden Zust an-
den n otig. Wie sich allerdings ein anwesendes elektrisches Feld auf diesen inelas-
tischen Streuproze auswirkt, ist bis heute nicht genau gekl art. Das zur uckkeh-
rende Elektron wird sicherlich ein, durch das Laserfeld ver andertes Potential des
Ions vornden. Sobald die Energie des kombinierten Potentials kleiner als Null
wird, kann das zweite Elektron auch mit einer Energie kleiner IAr+
p ionisiert
werden.
Das Fehlen der Doppelpeakstruktur wird dem zus atzlichen Mechanismus der
Anregung mit anschliessender Feldionisation zugeschrieben. Dieser Punkt wird
in Abschnitt 6.2.3 noch genauer untersucht werden.
73Intensit at Ar2+-Impulsverteilung in
[a.u.]
pze1jj vs pze2jj in [a.u.]
120  TW=cm2
Abb.6.2.1.a Abb.6.2.1.e
100  TW=cm2
Abb.6.2.1.b Abb.6.2.1.f
70  TW=cm2
Abb.6.2.1.c Abb.6.2.1.g
60  TW=cm2
Abb.6.2.1.d Abb.6.2.1.h
74Die maximale Absenkung des Ionisationspotentials Ip in einem Laserfeld der
Intensit at I l asst sich mit dem "Over-the-barrier-ionisation\ Modell [51] berech-
nen
IOTBI[W=cm
2] =
2ce3(Ip)4
2Z2e6 = 4  10
9  (Ip[eV ])
4 Z
 2 (6.3)
wobei Z die Ladung des Atoms ist. Die maximale Absenkung bei den, von uns
gemessenen Intensit aten zeigt sich in der nachfolgenden Tabelle:
I [TW=cm2] IAr+
p [eV] IAr+
p = 27:6 
IAr+
p [eV]
Emax
kin   IAr+
p
[eV]
120 18.61 8.99 13.74
100 17.78 9.82 9.14
70 16.27 11.33 1.92
60 15.65 11.95 -0.57
Bei den drei h ochsten Intensit aten zeigt sich, dass durch eine maximale Ab-
senkung des Coulomb-Potentials die direkte Ionisation des zweiten Elektrons
m oglich geworden ist. Dagegen reicht bei einer Intensit at von 60TW=cm2 auch
die maximale Absenkung nicht aus, um ein noch gebundenes Elektron des Ar1+-
Ions zu ionisieren. Eine genauere Analyse zur Absenkung der Ionisationsschwlle
ndet sich in Abschnitt 6.2.3.
In Abb.6.2.1.h ist jedoch weiterhin die, f ur die nicht-sequentielle Doppelioni-
sation charakteristische Impulsverteilung der Elektronen zu sehen; die beiden
Maxima k onnen auf einen (e,2e)-Sto zur uckgef uhrt werden (siehe Abbschnitt
6.2.3). Da allein die Absenkung der Ionisationsschwelle durch das Laserfeld bei
dieser Intensit at die direkte Ionisation nicht erkl aren kann, muss hier ein weite-
rer "Eekt\ eine Rolle spielen.
Fazit: Das Laserfeld beein
usst den inelastischen Streuproze zwischen dem
zur uckkehrenden Elektron mit dem Ion und senkt u.a. die Schwelle f ur den
nichtsequentiellen Doppelionisationsproze. Bei einer Intensit at von 60TW=cm2
sollte jedoch die maximale R uckkehrenergie des ersten Elektrons nicht ausrei-
chen, um ein noch gebundenes Elektron  uber die abgesenkte Ionisationsschwelle
zu heben. Da eine direkte Ionisation des zweiten Elektrons weiterhin beobachtet
wird, muss ein weiterer Proze den (e,2e)-Stoss unterst utzen.
6.2.2 Nichtsequentielle Doppelionisation in Abh angigkeit
von der Intensit at
Die R uckkehrenergie des ersten Elektrons ist von der Phase des Laserfeldes zum
Zeitpunkt der Ionisation abh angig. Die ponderomotive Energie Up beschreibt
die Oszillation durch
Up =
e2E2
0
4m!2 (6.4)
Mit
E0[V=cm] =
r
2I
c0
 27:45
p
I[W=cm2]
ergibt sich
Up = 9:338  10
 20I[W=cm
2][nm]
2: (6.5)
75Die von dem Teilchen im Laserfeld maximal aufzunehmende Energie ist demnach
von der Intensit at abh angig. Ergo, die in Abb.6.2.1.(e-h) zu sehenden Maxima
sollten sich bei steigender Intensit at zu gr oeren Impulsen hinbewegen.
Elektronen-Summenimpulse
Um eine Verschiebung der Maxima genauer untersuchen zu k onnen, werden die
Bilder aus Abb.6.2.1.(a-d) auf die p(e1)-Achse projiziert:
Abb.6.2.2.a 120  TW=cm2 Abb.6.2.2.b 100  TW=cm2
Abb.6.2.2.c 70  TW=cm2 Abb.6.2.2.d 60  TW=cm2
Zus atzlich wurde in den Abb.6.2.2.(a-d) die, den Intensit aten zugeh origen maxi-
malen Driftimpulse von 2
p
Up als Pfeile eingetragen.
Die zu erwartete Gr oenver anderungsowie eine Verschiebung der Maxima k onnen
in den Messergebnissen sehr gut beobachtet werden. So verringert sich z.B. der
maximale Impuls zwischen 120 TW=cm2 und 60 Tw=cm2 auf fast die H alfte.
Die im Laserfeld aufgenommenen Driftimpulse nehmen bei geringeren Inten-
sit aten kleinere Werte an. Im Vergleich zur gesamten Elektronensummenver-
76teilung verschieben sich die eingezeichneten Pfeile jedoch in Richtung Maxi-
ma. W ahrend bei relativ groen Intensit aten der Endimpuls eines Elektrons
haupts achlich aus dem im Laserfeld aufgenommen Driftimpuls besteht (Abb.6.2.2.a),
scheint bei kleineren Intensit aten der aus dem R uckstreu-Prozess stammende
Anfangsimpuls eine Rolle zu spielen (Abb.6.2.2.d).
"Form\ der Maxima
In Abh angigkeit von der Intensit at scheint sich auch die "Form\ der Maxima
zu  andern. Bei 120 TW=cm2 muss aufgrund k urzerer Messzeit eine schlechtere
Statistik ber ucksichtigt werden. In Abb.6.3.e sieht man trotzdem eine deutli-
che Neigung zu kreisf ormigen Maxima. Dies wird durch die n achste Intensit at
bei 100 TW=cm2 nochmals best atigt. Der  Ubergang zu den 70 TW=cm2 zeigt
eine Ver anderung: Die Maxima besitzen eine eher l angliche, schmale Form in
Richtung der Laserpolarisationsachse. Die Ergebnisse bei 60 TW=cm2 best ati-
gen diese Ver anderung.
Eine Erkl arung f ur das schnellere Abfallen der experimentellen Daten in die-
ser Richtung bieten die unterschiedlichen Arten von Wechselwirkungsprozessen:
Entlang der Polarisationsachse wird die Bewegung der Elektronen haupts achlich
durch das Laserfeld bestimmt. Senkrecht dazu wirken nur die gegenseitigen Cou-
lombfelder auf die Elektronen.
Die deutliche "Vorzugsrichtung\ des Impulses in Richtung der Polarisationsach-
se unterstreicht die dominierende Wechselwirkung des Laserfeldes gegen uber der
schw acheren Coulomb-Wechselwirkung. Nach Abb.6.3.(e-h) scheint sich dieser
Eekt bei niedrigeren Intensit aten noch weiter auszupr agen.
Fazit: Bei h oheren Intensit aten wird der Endimpuls durch den im Laserfeld
aufgenommenen Driftimpuls dominiert; dagegen scheint bei geringeren Inten-
sit aten der, durch die Elektronenkorrelation und den inelastische Streuprozess
bestimmte Anfangsimpuls eine Rolle zu spielen.
Die Form der Maxima widerspricht dem: Hierbei zeigen die hohen Intensit aten
durch eine kreisrunde Form eine Gleichverteilung zwischen der Wechselwirkung
mit dem Laser in Polarisationsrichtung und der Coulomb-Wechselwirkung in
der dazu senkrechten Ebene. Geht man zu niedrigeren Intensit aten, baut sich
eine "Vorszugsrichtung\ entlang der Polarisationsachse aus, es zeigen sich eher
l angliche Maxima.
Dieser Widerspruch l asst sich im Rahmen des klassischen R uckstreu-Modells
nicht l osen. Allerdings sind auch die heute verf ugbaren quantenmechanischen
Rechnungen auerstande, die hier diskutierten Details der Impulsverteilungen
zu reproduzieren.
6.2.3 Separation von Anregung und (e,2e)-Sto
Schon im Theorie-Teil dieser Arbeit ist die Aufspaltung des R uckstreu-Modells
diskutiert worden. Das zur uckkehrende Elektron gibt einen Teil seiner Energie
an ein noch gebundenes Elektron ab. Das zweite Elektron kann nun durch zwei
unterschiedliche Prozesse ionisiert werden:
 Die Energie ist gr oer als die Ionisationsenergie des einfach geladenen Ions,
das zweite Elektron wird direkt ionisiert.
77 Die Energie ist kleiner als die Ionisationsenergie, es kommt zur Anregung
des Ions. Das zweite Elektron wird zu einem sp ateren Zeitpunkt feldioni-
siert; die Emissionsrichtung wird damit durch die Phasenlage des Lasers
zum Zeitpunkt der Feldionisation bestimmt.
Aufgrund des unterschiedlichen Ionisationsvorganges lassen sich in einem kine-
matisch vollst andigen Experiment beide Mechanismen qualitativ voneinander
trennen. Dazu werden jedoch einige vorherige  Uberlegungen ben otigt.
Klassisch erlaubter Bereich f ur Rescattering-Modell
Die erlaubten Impulsbereiche f ur den (e,2e)-Stoss k onnen mit Hilfe des klassi-
schen R uckstreumodells abgeleitet werden. Bendet sich ein ungebundenes Elek-
tron im linear polarisierten elektrischen Feld E(t) mit der Frequenz !
E(t) = E0(t)cos!t (6.6)
folgt seine Bahn der Bewegungsgleichung m x(t) = eE(t). Das Elektron wird
zum Zeitpunkt t = t0 mit Impuls Null erzeugt. Zur Zeit t1 > t0 ist die Ge-
schwindigkeit des Elektrons
_ x(t1) = v(t1) =  
eE0
m!
(sin!t1   sin!t0) (6.7)
und sein Ort zur Zeit t1 ist gegeben durch
x(t1) =  
eE0
m!2 (cos!t1   cos!t0 + !t1  sin!t0   !t0  sin!t0): (6.8)
Die Anfangsbedingungen seien so gew ahlt, dass das Elektron seine Bahn zum
Zeitpunkt t0 am Ort x(t0) = 0 mit der Geschwindigkeit _ x(t0) = 0 beginnt.
Gl.6.7 liefert die Gr oe der Zitteramplitude des Elektrons im Feld
 =
eE0
m!2 (6.9)
F ur eine Intensit at von 100 TW=cm2 ergibt sich ein  von 16 a.u., d.h. sie ist
schon wesentlich gr oer als die Ausdehnung eines Atoms.
Voraussetzung f ur eine anschliessende Wechselwirkung mit dem Ionenrumpf ist,
dass die vom Feld getriebene Bewegung des Elektrons zum Ion zur uckf uhrt
(d.h. x(t1) = 0). In einem inelastischen Sto kann ein weiteres Elektron aus
der Elektronenh ulle gel ost werden. Ist der Laserpuls beendet, d.h. t ! 1, geht
die Zitterenenergie gegen Null und die Endzust ande der Elektronen werden nur
noch durch die Driftgeschwindigkeit bestimmt
p
final(t0) =
q
m
E0(t0)cos!t0 : (6.10)
Daraus ergibt sich ein maximaler Driftimpuls von
pfinal
max =
q
m
Emax = 2q
p
Up : (6.11)
Das Elektron wird demnach allein durch die kinetische Energie der Driftbewe-
gung ins Kontinuum gebracht, w ahrend die Zitterenergie mit der Absenkung
78der Ionisationsschwelle verbunden werden kann:
Die  Uberlagerung von Coulomb- und Laserfeld ergeben folgendes Potential (sie-
he Abb.2.3)
V (x) =  
Z
jxj
+ Ex (6.12)
mit einem Maximum bei
x =  
s
Z
jEj
:
Daraus ergibt sich eine Absenkung (in a.u.) der Ar1+-Ionisationsschwelle bei
der Laserphase !t1 um
 2
p
2jE0cos!t1j: (6.13)
Mit Hilfe des klassischen R uckstreu-Modells und unter Ber ucksichtigung der
dynamisch abgesenkten Potentialbarrieren in Abh angigkeit von der R uckkehr-
phase des ersten Elektrons ergeben sich f ur die direkte Ionisation die folgenden
klassisch erlaubten Bereiche des Impulsraumes. Aufgetragen ist der longitudi-
nale Impuls des ersten Elektrons (x-Achse) gegen den longitudinalen Impuls des
zweiten Elektrons (y-Achse):
Abb.6.2.3.a 120  TW=cm2 Abb.6.2.3.b 100  TW=cm2
Nach dem Sto werden beide Elektronen zur gleichen Zeit in das Laserfeld frei-
gesetzt, so dass sie den gleichen Driftimpuls erhalten und in die jeweils gleiche
Hemisph are emittiert werden. Die Elektronen sind demnach nur im ersten und
dritten Quadranten des Impulsraumes zu beobachten, die Raumsymmetrie ist
gebrochen.
F ur die beiden niedrigen Intensit aten von 70TW=cm2 und 60TW=cm2 ergeben
sich allein durch ein Absenken der Ionisationsschwelle keine M oglichkeiten der
direkten Stoionisation. Wie in Abb.6.3 zu sehen ist, besitzt das erste Elektron
genau dann die maximalen R uckkehrenergien, wenn das  uberlagerte Laserfeld
79Abb. 6.3. In Abh angigkeit von der R uckkehrphase ist a) die R uckkehrenergie des
ersten Elektrons, b) die Startphase des ersten Elektrons beim Tunneln und
c) die elektrische Feldst arke des Laserfeldes zur R uckkehrzeit aufgetragen
[2].
sehr niedrig ist. Demnach reicht die Kombination aus R uckkehrenergie und Ab-
senken der Schwelle auch bei 70Tw=cm2 nicht aus, um das zweite Elektron
direkt zu ionisieren.
Im Unterschied dazu besitzt die Anregung mit nachfolgender Feldionisation
einen eher sequentiellen Charakter. Nach der inelastischen Streuung wird das
zweite Elektron zuerst nur angeregt und sp ater feldionisiert, die zwei Elektronen
starten zu unterschiedlichen Zeiten in das Laserfeld. Die daraus resultierenden
unterschiedlichen Driftimpulse f uhren zu den in [31] berechneten klassisch er-
laubten Bereichen und sind in Abb.6.7.a und Abb.6.7.b mit den, bei uns gemes-
senen Intensit aten dargestellt:
80Abb.6.3.1.a 120  TW=cm2 Abb.6.3.1.b 100  TW=cm2
Bei diesem Mechanismus ist eine zus atzliche Symmetrie entlang der Achsen zu
beobachten. Aufgrund des voneinander unabh angigen Emissionsprozesses der
Elektronen, sind die Teilchen in allen vier Quadranten des Impulsraumes zu
nden.
F ur die beiden niedrigeren Intensit aten reicht die maximale R uckkehrenergie
des ersten Elektrons schon nicht mehr aus, um ein noch gebundene Elektron
auf die erste Anregungsstufe des Ar1+ zu heben.
I [TW=cm2] Emax
kin [eV] Erste Anregungsstufe
von Ar+ [eV]
70 13.25 15.7
60 11.38 15.7
Elektronenkorrelation bei Anregung und (e,2e)-Sto
Die zwei Streumechanismen lassen sich aufgrund des unterschiedlichen Symme-
trieverhaltens voneinander separieren. Im ersten und dritten Quadranten sind
sowohl Elektronen aus dem (e,2e)-Sto, sowie aus der Anregung zu nden. Dage-
gen wird der zweite und vierte Quadrant allein aus den "Anregungselektronen\
gef ullt. Mit Hilfe von Spiegelungen l at sich damit ein vollst andiges Impuls-
bild des Anregungsprozesses erzeugen. Subtrahiert man dieses von dem insge-
samt gemessenen Impulsbild, bleibt allein die Verteilung aufgrund des Stosses
 ubrig (unter der Annahme, dass nur diese zwei Prozesse wesentlich zur nicht-
sequentiellen Doppelionisation beitragen!).
81Intensit at (e,2e)-Sto Anregung + Feldionisati-
on
120  TW=cm2
Abb.6.3.2.a Abb.6.3.2.e
100  TW=cm2
Abb.6.3.2.b Abb.6.3.2.f
70  TW=cm2
Abb.6.3.2.c Abb.6.3.2.g
60  TW=cm2
Abb.6.3.2.d Abb.6.3.2.h
82Abb. 6.4. Koordinatensystem bei vertikaler Polarisation
Der (e,2e)-Prozess allein zeigt die charakteristische Doppelpeak-Struktur. Die
Anregung f ullt mit einer Verteilung um die Null das Tal zwischen den zwei
Peaks, so dass die in Abb.6.2.1.(a-d) gezeigten Recoil-Impulsverteilung zu be-
obachten sind.
Bei den Intensit aten 70TW=cm2 und 60TW=cm2 sind weiterhin Sto- und An-
regungselektronen zu beobachten. Sind die zuerst angeregten und sp ater feldio-
nisierten Elektronen noch durch ein Ansenken der Anregungsniveaus des Ar1+-
Ions mit Hilfe des  uberlagerten Laserfeldes erkl arbar, so muss bei den direkt
ionisierten Elektronen ein weiterer Eekt eine bedeutende Rolle spielen.
Fazit: Die zwei R uckstreumechanismen Stoss und Anregung liegen teilweise in
unterschiedlichen Bereichen des Phasenraumes und lassen sich so voneinander
separieren. Der Stoss zeigt die charakteristische Doppelpeakstruktur im Ionen-
puls, w ahrend die Anregung eine Verteilung um Null aufweist. Nach der be-
obachteten gesamten Recoil-Impulsverteilung scheint die Anregung bei Argon
der dominante Prozess zu sein; auch hier zeigt sich der Ein
uss des Laserfeldes,
indem die Anregungsniveaus des Ar1+-Ions beim R uckstreuprozess abgesenkt
werden.
6.3 Kanada-Ergebnisse - Vertikale Polarisation
Im letzen Abschnitt wurde gezeigt, dass die Impulskomponente parallel zur La-
serpolarisation durch die Wechselwirkung der Teilchen mit dem Laserfeld be-
stimmt wird. Diese Beobachtungsrichtung gibt damit Aufschluss  uber die "ex-
ternen\ Bedingungen des R uckstreu-Prozesses.
Dagegen wird die Impulskomponente senkrecht zur Laserpolarisation nicht von
dem elektrischen Feld des Laserpulses beschleunigt und kann so den Drei-Teilchen
83Impulsaustausch im R uckstreu-Prozess zeigen: Die Wechselwirkung des zur uck-
kehrenden Elektron mit dem System gebundenes Elektron + Kern, sowie die
korrelierte Bewegung der beiden Elektron nach dem Verlassen des Ions in An-
wesenheit eines starken elekromagnetischen Feldes.
Die Impulse senkrecht zur Polarisationsrichtungdes Lasers sind sehr klein (< 0:5
a.u.). Zus atzlich wird die Impulsau
 osung durch die interne Gasjetgeschwindig-
keit limitiert, so dass die Impulsverteilungen in den beiden Richtungen senkrecht
zur Jetrichtung wesentlich schmaler sind als die in Jetrichtung. Um nun eine hin-
reichend gute Au
 osung f ur die beiden Impulskomponenten der R uckstoionen
senkrecht zur Polarisation zu erhalten, wurde in dieser Messung die Polarisati-
onsrichtung parallel zur Gasjetausbreitung gew ahlt.
Das Koordinatensystem f ur vertikale Polarisation zeigt Abb.6.4, das Laserfeld
schwingt vertikal zur Spektrometerachse (y-Achse).
(Die gleiche Messreihe f ur vertikale Polarisation wurde zus atzlich mit einer klei-
neren Spektrometerspannung durchgef uhrt und zeigt in [52] dieselben Ergebnis-
se.)
6.3.1 Korrelierte Elektronenbewegung
Um die Ergebnisse der "Frankfurt-Messung 2000/2001\ zu erweitern, soll hier
das Drei-K orper-Problem und speziell die Coulom-Wechselwirkung in Anwese-
neit eines starken Laserfeldes genauer untersucht werden:
Die bisher nur in integrierter Form vorliegende transversale Impulskomponen-
te konnte in dieser Messung mit Hilfe der vertikalen Polarisation gut aufgel ost
beobachtet werden. Die folgenden Abbildungen zeigen jeweils die transversale
Impulsverteilung des zweiten Elektrons. Dabei wurde das Koordinatensystem
ohne Beschr ankung der Allgemeinheit so gew ahlt, dass der Transversalimpuls
des ersten Elektrons die z-Achse deniert. Die Laborkoordinaten xz wurden
daf ur event f ur event mit Hilfe einer Drehmatrix um den Winkel  gedreht
(siehe Abb.6.5) 
x0
z0

=

cos sin
 sin cos


x
z

(6.14)
Ein Ergebnis dieser Messung zeigt Abb.6.6: eine deutliche back-to-backEmission
entlang der z-Achse ist zwischen den beiden Elektronen zu erkennen und kann
auf zwei m ogliche physikalische Ursachen zur uckgef uhrt werden:
1. Die Abstoung k onnte direkt aus dem Impulsaustausch im (e,2e)-Sto
resultieren.
2. Die Abstoung kann eine Folge der Elektronen-Elektron-Wechselwirkung
im Endzustand, also nach dem inelastischen Streuproze sein.
Um Aufkl arung  uber den dominierenden dieser beiden Prozee zu erhalten wird
auf eine Modellrechnung zur uckgegrien, in der beide m oglichen Wechselwir-
kungen selektiv "ein- und ausgeschaltet\ werden k onnen.
84Abb. 6.5. Koordinatentranformation
Abb. 6.6. Das zweite Elektron ist im System des ersten Elektrons aufgetragen; ge-
naueres siehe Text.
85Abb. 6.7. S-Matrix Rechnungen zur nicht-sequentiellen Doppelionisation: Das zweite
Elektron ist auch hier im Impulssystem des ersten aufgetragen. Im ers-
ten Bild wird von einer Elektron-Elektron-Wechselwikrung zwischen den
beiden Teilchen im Kontinuum ausgegangen, im zweiten Bild nicht.
In unserem Fall erf ullen die S-Matrix-Rechnungen diese Bedingungen und wur-
den mit den folgenden unterschiedlichen Annahmen durchgef uhrt (die zugeh ori-
gen Gleichungen sind in [52] zu nden):
 S-Matrix mit Elektron-Elektron-Wechselwirkung "im Kontinuum\
 S-Matrix ohne Elektron-Elektron-Wechselwirkung "im Kontinuum\
In Abb.6.7 ist deutlich zu sehen, dass die back-to-back Richtung von der End-
wechselwirkung der beiden, im Kontinuum bendlichen Elektronen zu kommen
scheint (Blid a). Sobald diese "ausgeschaltet\ wird (Bild b) verschwindet der
Eekt und es ergibt sich eine um Null symmetrische Verteilung.
Das Laserfeld jedoch spielt in der Ionisation des zweiten Elektrons eine groe
Rolle: Die Emission der beiden Elektronen ins Kontinuum wird zwar durch die
Polarisationsrichtung dominiert, der inelastische Streuproze selbst spielt sich
allerdings im gesamten Raumwinkel ab. Indem des den R uckstreuproze un-
terst utzt kann das Laserfeld so auch auf die transversale Impulskomponente
Ein
u aus uben und sie in diesem Sinne mitbestimmen.
Fazit: Mit Hilfe der S-Matrix-Rechnungen kann ein "zeitlich geordneter\ Ab-
lauf von Wechselwirkungen in dem R uckstreuproze erstellt werden. Der Ver-
gleich zwischen den experimentell und theoretisch berechneten Elektronenim-
pulse zeigt, dass die Elektron-Elektron-Wechselwirkungim Kontinuum der Grund
f ur die back-to-back-Bewegung der Elektronen zu sein scheint. Die Ergebnisse
der Frankfurt-Messung werden in dieser Hinsicht best atigt.
Weiter gibt es die Vermutung, dass auch das Laserfeld durch den inelastischen
Streuproze einen Ein
u auf die transversalen Impulskomponenten aus uben
kann.
6.3.2 Ein
uss des Ions
Bei dem inelastischen Streuproze ist zus atzlich zu den Elektronen auch der
Kern des Atoms beteiligt. Um seine m ogliche Auswirkung zu  uberpr ufen, wur-
86Abb. 6.8. Recoilimpuls im System des ersten Elektrons
de das gemessene Recoil - analog zum vorherigen Abschnitt - im Impulssystem
des ersten Elektrons dargestellt (Abb.6.8).
Auch hier zeigt sich eine leichte back-to-back Korrelation, die als Streuung des
zur uckkehrenden Elektrons an dem Kern interpretiert werden kann. Dies ist in
guter  Ubereinstimmung mit einer Vielzahl von (e,2e)-Prozessen ohne die An-
wesenheit eines Laserfeldes. In der Einfachionisation von Helium mit Protonen
(cite60) zeigt sich ein analoger Impulsaustausch: In Abb.6.9 ist eine back-to-back
Emission zwischen Projektil (vergleichbar mit dem zur uckkehrenden Elektron
in unserem Fall) und Kern zu beobachten.
Die zu Abb.6.8 zugeh orige S-Matrix-Rechnung zeigt Abb.6.10, die R uckstreu-
ung wird hier nicht beobachtet.
Fazit: Die inelastischen R uckstreuung kann nicht allein durch die Elektronenkor-
relation beschrieben werden, auch das Ion hat einen nicht zu vernachl assigbaren
Ein
u auf den Proze. In dem jetztigen theoretischen Modell konnte dieser Ef-
fekt noch nicht nachvollzogen werden; hier scheinen weitere, wichtige Bausteine
wie z.B. die Wechselwirkung zwischen den, im Kontinuum bendlichen Elektro-
nen mit dem Ion oder der Anregungsproze zu fehlen.
87Abb. 6.9. Blick auf die Ebene senkrecht zur Projektilachse: Die Impulse des auslau-
fenden Projektils werden auf die zur Stoebene senkrechte Ebene projiziert.
Das R uckstoion wird entlang der positiven x-Achse festgehalten.
Abb. 6.10. Berechneter Recoilimpuls im System des ersten Elektrons
88Zusammenfassung und
Ausblick
Man stellt die Wissenschaft aus Tatsachen her, wie man ein Haus aus Steinen
baut; aber eine Anh aufung von Tatsachen ist so wenig eine Wissenschaft, wie
ein Steinhaufen ein Haus ist.
HENRI POINCAR E
In dieser Arbeit wurde die nicht-sequentielle Doppelionisation von Argon bei
verschiedenen Laserintensit aten und -polarisationen behandelt. Qualitativ l asst
sich dieser Prozess gut durch das von Corkum entwickelte R uckstreu-Modell
beschreiben: Im ersten Schritt tunnelt das Elektron durch die vom Laserfeld
gesenkte Potentialbarriere des Atoms. Im zweiten Schritt bewegt es sich als un-
abh angiges Teilchen im Laserfeld und nimmt in Abh angigkeit von der Phase
des Feldes zum Zeitpunkt der Ionisation Energie auf. Die dabei maximal m ogli-
che Energie entspricht 3:17  Up und ist so von der Intensit at des Laserfeldes
abh angig. Im letzten Schritt wird das Elektron zur uck zum Ion beschleunigt
und teilt seine Energie in einer inelastischen Streuung mit einem zweiten, noch
gebundenen Elektron. Ist die R uckkehrenergie gro genug, kann das zweite Elek-
tron direkt ionisiert werden; bei kleineren Energien wird das zweite Elektron nur
angeregt und wird sp ater feldionisiert. Quantitative Modelle wie die S-Matrix-
Rechnung basieren auf der KFR-Theorie und k onnen in einem Feynmangraphen
dargestellt werden. Dieser zeigt zwar den ablaufenden Mechanismus sehr gut,
gibt allerdings nur Information  uber die Reihenfolge der Wechselwirkungen und
nicht  uber die volle Zeitentwicklung.
In einer speziell f ur das Experiment aufgebauten COLTRIMS-Apparatur wer-
den Elektronen und Ionen mit Hilfe von elektrischen und magnetischen Feldern
auf zwei ortsempndliche Detektoren separiert. Durch die Messung von Flug-
zeit und Auftreort k onnen die Anfangimpulse aller an der Reaktion beteilig-
ten Teilchen berechnet werden. Das verwendete Ti:Sa-Lasersystem liefert 50fs
Pulse bei einer Wiederholungsrate von 30kHz mit einer maximalen Intensit at
von 21014W=cm2. Mit Hilfe eines Parabolspiegels wird der Laserstrahl auf den
Gasjet fokussiert; die gemesse Gr oe des "Fokuspunktes\ liegt bei 3m FWHM.
Diese Arbeit konzentriert sich auf die Untersuchung des R uckstreu-Prozesses
89und l asst sich in zwei Bereiche unterteilen:
 Die Messung der nicht-sequentiellen Doppelionisation mit der Polarisa-
tion parallel zur Spektrometerachse liefert Einsichten in die "externen\
Bedingungen der R uckstreuung. Die Impulse parallel zur Laserpolarisati-
on werden durch die Wechselwirkung zwischen Elektronen und Laserfeld
dominiert, so dass beide Elektronen in die gleiche Hemisph are emittiert
werden. Bei allen gemessenen Intensit aten von 120TW=cm2, 100TW=cm2,
70TW=cm2 und 60TW=cm2  uberschreitet die R uckkehrenergie des ersten
Elektrons nicht die erste Ionisationsschwelle von Ar+; dennoch konnte
bei allen Intensit aten die, f ur die nicht-sequentielle Doppelionisation ty-
pische Elektronenkorrelation gezeigt werden. Wie bei dem Tunnelproze
des ersten Elektrons, wird auch im R uckstreuproze die Ionisations- und
Anregungsschwelle des Ar1+-Ions durch das  uberlagerte Laserfeld gesenkt
und nimmt so Ein
uss auf den inelastischen Streuproze.
Mit Hilfe des klassischen R uckstreumodells und unter Ber ucksichtigung
der abgesenkten Ionisationschwelle in Abh angigkeit von der R uckkehrpha-
se des ersten Elektrons wurde jedoch gezeigt, dass bei den zwei niedrigen
Energien von 70TW=cm2 und 60TW=cm2 auch durch ein Absenken der
Schwelle die R uckkehrenergie des ersten Elektrons nicht zur direkten Io-
nisation ausreicht. Hier muss demnach ein weiterer Eekt den (e,2e)-Sto
unterst utzen.
Anregungs- und Stoionisation liegen teilweise in unterschiedlichen Berei-
chen des Phasenraumen und k onnen so voneinander getrennt werden. Nur
die direkte Ionisation des zweiten Elektrons zeigt die typische Doppel-
peakstruktur. Dagegen sind die Anregungselektronen um die Null verteilt
und f ullen so das Tal in der Ionenimpulsverteilung.
In Abh angigkeit von der Intensit at des Laserfeldes wurde eine Verbreite-
rung der Impulsverteilung sowie eine Form anderung der Maxima beob-
achtet. Dabei scheint der Anfangsimpuls der Elektronen und somit der
R uckstreu-Proze selbst bei niedrigeren Intensit aten einen gr osseren Ein-

uss auf die Endimpulse auszu uben als bei h oheren Intensit aten. Die
"Form\ der Maxima scheinen dem zu widersprechen: Bei niedrigen In-
tensit aten zeigt sich eine sehr l angliche Form der Maxima, wodurch eine
"Vorzugsrichtung\ parallel zur Laserpolarisation und so die Dominanz der
Laserwechselwirkung ausgezeichnet wird. Dagegen wird bei h oheren Inten-
sit aten eine runde Form der Maxima beobachtet, so dass hier von einer
Gleichverteilung zwischen Laserwechselwirkung und Coulombwechselwir-
kung ausgegangen werden kann. Von einem quantitativen Verst andnis sind
wir heute noch weit entfernt. Keine der im Moment vorliegenden Rech-
nungen kann die Details der Impulsverteilungen erkl aren.
 Die nicht-sequentielle Doppelionisation bei vertikaler Plarisation liefert
einen Einblick in die "internen\ Bedingungen der R uckstreuung. In der
Richtung senkrecht zur Laserpolarisationhat das Laserfeld keinen direkten
Ein
uss, so dass die 3-K orper-Wechselwirkung untersucht werden kann.
Beobachtet wird eine back-to-back Emission der beiden Elektronen im
Kontinuum, sowie eine Abstoung des Ions. W ahrend ersteres durch S-
Matrix-Rechnungen best atigt und auf die Elektron-Elektron-Wechselwir-
kung im Endzustand zur uckgef uhrt werden kann, wird die back-to-back
Emission des Ions nicht reproduziert. Hier scheinen weitere Bausteine wie
90der Ein
uss des Ions auf die Elektronenbewegung im Kontinuum sowie
der gesamte Anregungsproze zu fehlen.
Die Frage nach dem Ein
uss des Laserfeldes auf den R uckstreuprozess und
auf die Elektronenbewegung im Kontinuum l asst sich sehr gut mit Hilfe ei-
nes COLTRIMS-Experimentes untersuchen. Der Ionisationszeitpunkt des ersten
Elektrons bestimmt den weiteren Ablauf des Prozesses, die mit dem Laserfeld
korrelierten Eekte der Endimpulse k onnen einzelnen Zeitabschnitten zugeord-
net werden. Viele weitere Fragen sind hier noch ungekl art: Wo bendet sich die
Schwellenenergie, ab der keine Doppelionisation mehr stattnden kann? L asst
sich dieser Wert theoretisch best atigen? Welcher Eekt unterst utzt die direkte
Ionisation bei niedrigen Intensit aten? Dominiert bei niedrigen Intensit aten die
Anregungs- und bei hohen Intensit aten die Stoionisation? Welche Rolle spielen
die, bei der R uckstreuung entstandenen Anfangsimpulse gegen uber den Drif-
timpulsen? Wie ist die Form der Maxima zu erkl aren?
Dagegen kann die Frage nach der 3-K orper-Wechselwirkungund dem R uckstreu-
proze selbst nicht anhand der gemessenen Endimpulse beantwortet werden.
Die Art, wie die Elektronen ihre Energie aufteilen kann durch die Coulomb-
Abstoung der Teilchen im Kontinuum  uberschattet werden; der Kern  ubt nicht
nur auf den inelastischen Streuproze Ein
u aus, sondern auch auf die Bewe-
gung der Elektronen im Laserfeld. Die im Endzustand beboachteten Eekte
lassen sich so nicht einem bestimmten "Zeitabschnitt\ der nicht-sequentiellen
Doppelionisation zuordnen.
Eine M oglichkeit zur Bestimmung des Zeitablaufes bietet die Bicolor-Multipho-
tonenionisation, die bisjetzt zur Untersuchung von Einfachionisation genutzt
wurde [55]. Dazu werden zwei intensive Laserstrahlen mit unterschiedlichen
Wellenl angen, die ganzzahlige Vielfache voneinander sind, gleichzeitig auf ein
Gasatom fokussiert. Durch eine kontrollierte Ver anderung der Phasenbeziehung
zwischen diesen beiden Feldern kann der Ionisationsprozess aktiv beein
usst
und daher genauer untersucht werden.
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